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1 Abstract
The high-gain, single-pass free-electron laser in Hamburg (FLASH) is operated in the self
amplified spontaneous emission (SASE) mode. It delivers ultrashort (a few tens of fs)
extreme-ultraviolet (XUV) pulses with photon energies up to 200 eV, peak powers at the
gigawatt level, unprecedented average and peak brilliance and a high degree of transverse
coherence. In combination with an electronically synchronized fs NIR laser, pump-probe
experiments can be performed. Currently, the ultimate time resolution given by the pulse
duration of both pulses is not achievable due to unpredictable shot-to-shot arrival time
fluctuations of the FLASH pulses. The temporal resolution will be significantly improved,
if the random delay fluctuations are measured for individual pulses and the data from a
simultaneously operated pump-probe experiment are sorted accordingly. For this purpose
three different cross-correlation approaches are presented in this thesis:
The first cross-correlation experiment is based on ion time-of-flight spectra of rare gases.
The NIR radiation is capable of further ionizing rare gas ions produced by the XUV ra-
diation of FLASH. A delay dependent NIR-induced enhancement of the ion yield should
become apparent. Using both pulses, a NIR-induced signal enhancement is indeed ob-
tained, however, unambiguous delay dependence was not found. Thus, no short-lived ion
state is produced by the XUV radiation. By tuning the radiation wavelength to an appro-
priate value concerning the rare gas in use, the setup carries the potential for single-shot
arrival-time measurements at the end-station.
Laser assisted photoionization of rare gases can be used to measure the relative arrival
time of the XUV pulses: Characteristic sidebands appear in the photoelectron spectra at
temporal and spatial overlap of both pulses. An energy-dispersive electron optical system
can image the cross-correlation volume and separate the energetically modulated from the
unmodulated photoelectrons. From the spatial position of the cross-correlation signal the
relative timing of both pulses can be deduced. In the current setup, the signal level requires
averaging over several pulses. An upper limit for the temporal jitter at the end-station has
been measured to be ∼750 fs (FWHM). Working at higher FLASH intensities does not
enhance the cross-correlation signal due to space charge effects. However, with a stronger
NIR laser, which is available in the future, this setup carries the potential for single-shot
arrival time measurements.
Another approach to measure arrival time fluctuations is based on the XUV-induced
change of the optical reflectivity of a GaAs crystal. The temporal delay between the two
pulses is directly encoded in the spatial position of the reflectivity change, which is captu-
red with a CCD camera. With this setup shot-to-shot FEL arrival times can be measured
at the end-station with a resolution of approximately 40 fs (rms). During 5 min a maxi-
mum delay of ± 600 fs and an overall rms jitter of ± 250 fs have been observed. Further, a
correlation between the XUV/laser delay, measured at the end-station, and the electron-
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bunch/laser delay, measured with electro-optical sampling in front of the undulator, has
been found.
2 Problemstellung
Der Wunsch des Menschen, in seiner Umwelt auf einer schnellen Zeitskala ablaufende Pro-
zesse zeitaufgelo¨st zu untersuchen und damit einen Einblick in die fundamentalen Abla¨ufe
der Natur zu erhalten, besteht schon seit vielen Jahrhunderten. So bescha¨ftigte viele Wis-
senschaftler im 19. Jahrhundert die Frage, ob ein galoppierendes Pferd ”fliegt” oder zu
jeder Zeit mit mindestens einem Fuß den Kontakt zum Boden beha¨lt. Eine Beantwor-
tung dieser Frage gelang dem englischen Fotografen Eadweard Muybridge im Jahre 1872.
Indem er mehrere Fotoapparate hintereinander stellte, die entlang des Laufwegs eines
Pferdes ausgelo¨st wurden, gelang ihm die Aufnahme einer Fotoserie [Abbildung 2.1]. Mit
dieser konnte gezeigt werden, dass an manchen Zeitpunkten alle vier Fu¨ße des Pferdes
vom Erdboden losgelo¨st waren.
Abbildung 2.1: Fotoserie aus dem Jahre 1872 zu der Fragestellung, ob ein galoppieren-
des Pferd ”fliegt” (aus [1]).
Die Voraussetzung fu¨r aussagekra¨ftige Aufnahmen ist, dass die Belichtungszeit der Kame-
ra kleiner ist als die Zeitskala fu¨r den zu untersuchenden Prozess, ansonsten ”verschmiert”
die Aufnahme. Der Prozess des laufenden Pferdes findet auf einer Zeitskala von Sekunden
bis Millisekunden statt und kann mit heutzutage zur Verfu¨gung stehenden Detektoren
leicht zeitlich aufgelo¨st werden. Die Dynamik vieler anderer Vorga¨nge in der Natur, ge-
rade auf mikroskopischer Ebene, la¨uft u¨blicherweise auf deutlich ku¨rzeren Zeitskalen ab,
wie Abbildung 2.2 zeigt. Im Rahmen dieser Arbeit wird ha¨ufig auf den Zeitbereich der
Femtosekunde (1 fs = 10−15 s) Bezug genommen. In einer fs legt Licht einen Weg von ∼
300 nm, der Wellenla¨nge einer Lichtwelle im UV Spektralbereich, zuru¨ck.
Typischerweise finden elektronische U¨berga¨nge in atomaren Systemen auf einer fs Zeitskala
statt. Detektoren bieten typischerweise Zeitauflo¨sungen von ≥ 100 ps (1 ps = 1 Pikosekun-
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Abbildung 2.2: Typische Zeitskalen fu¨r chemische und atomare Prozesse (aus [2]).
de = 10−12 s) (Halbleiterdetektoren, wie z.B. Photodioden [3]) bis in den sub-ps Bereich
(Streakkamera [4]) und sind damit nicht schnell genug um solche Prozesse zeitlich zu cha-
rakterisieren. Dies gelingt jedoch in einem zeitaufgelo¨sten Pump-Probe Experiment.
Die Grundidee ist in Abbildung 2.3 zu sehen: durch einen kurzen Pumppuls der Dauer
τpump wird ein dynamischer Prozess in einem zu untersuchenden System angeregt. Durch
einen Abfragepuls (Pulsdauer τprobe) mit variabler Zeitverzo¨gerung ∆t gegenu¨ber dem
Pumppuls wird die Dynamik des Prozesses abgefragt. Der Detektor nimmt den Zustand
des Systems auf. Wird die Messung mehrfach mit variiertem ∆t wiederholt, so erha¨lt man
eine zeitaufgelo¨ste Messung der Dynamik des Systems. Die Zeitauflo¨sung des Experiments
ist nicht durch die Zeitauflo¨sung des Detektors begrenzt, sondern vorgegeben durch die




Abbildung 2.3: Schematische Darstellung eines zeitaufgelo¨sten Pump-Probe Experi-
ments. Nach der Anregung eines Prozesses in einer Probe durch einen Pumppuls wird
der Zustand der Probe durch einen zeitlich um ∆t verzo¨gerten Probepuls abgefragt.
Wird das zeitliche Delay zwischen den beiden Pulsen kontinuierlich variiert, so kann die
Dynamik des Prozesses zeitaufgelo¨st untersucht werden.
Pump- und Probepuls ko¨nnen derselben Strahlungsquelle entstammen. Dabei wird ein
Puls mit Hilfe eines Strahlteilers in zwei Teilstrahlen aufgespalten und das zeitliche Delay
5∆t wird durch unterschiedliche optische Wegla¨ngen fu¨r beide Teilpulse bis zum erreichen
des Detektors eingestellt.
Mit einem Zwei-Farben Experiment kann untersucht werden, wie die zu charakterisieren-
de Probe auf das um ∆t verzo¨gerte Einstrahlen von Photonen unterschiedlicher Energie
reagiert. Solch ein Schema kann realisiert werden, indem der eine Puls frequenzkonvertiert
wird oder indem die beiden Pulse zwei verschiedenen Strahlungsquellen entstammen. Beim
letztgenannten Schema ko¨nnen Pump- und Probepuls ganz verschiedene Wellenla¨ngen ha-
ben, was mit einfacher Frequenzkonversion nicht mo¨glich ist. Außerdem ist dann auch
ein Schema realisierbar, in welchem der Pumppuls spektral durchstimmbar ist. Dann
erha¨lt man neben der zeitlichen Information auch eine Information u¨ber die Abha¨ngigkeit
des untersuchten Prozesses von der Anregungsenergie. Da Pump- und Probepuls hier
von zwei voneinander unabha¨ngigen Quellen stammen, ist eine zeitliche Synchronisati-
on beider Quellen erforderlich. Beide Strahlungsquellen sind na¨mlich bei der Strahler-
zeugung u¨blicherweise statistischen Schwankungen unterworfen (ausgelo¨st beispielsweise
durch thermische Effekte), aufgrund derer die Ankunftszeit der beiden Pulse am Ort der
Probe in unkalkulierbarer Weise schwankt. Dies fu¨hrt dazu, dass die beiden Pulse den
Ort der Probe nicht wie gewu¨nscht um ∆t zeitversetzt erreichen, sondern in einem zeitli-
chen Abstand ∆t ±∆tj. Das wird als zeitlicher Jitter bezeichnet. Im Normalfall kann
der zeitliche Jitter nicht rechnerisch vorhergesagt werden und der Ankunftszeitunterschied
∆tj muss Schuss fu¨r Schuss experimentell bestimmt werden. Geschieht dies in einer pa-
rallel zum eigentlichen Pump-Probe Experiment durchgefu¨hrten Messung, so ko¨nnen die
gemessenen Daten des durch den zeitlichen Jitter beeinflussten Pump-Probe Experiments
nachtra¨glich sortiert werden.
U¨blicherweise werden fu¨r zeitaufgelo¨ste Pump-Probe Experimente ultrakurze Laserpulse
(Light Amplification by Stimulated Emission of Radiation) benutzt. Heutzutage stehen
ultrakurze Lichtimpulse mit Pulsdauern < 10 fs zur Verfu¨gung [5]. Konventionelle La-
sersysteme arbeiten dabei vorwiegend im Infraroten (IR), Optischen oder Ultravioletten
(UV), nicht aber im Vakuum- Ultravioletten (VUV), Extrem-Ultravioletten (XUV) oder
Ro¨ntgenspektralbereich. Die zeitliche Synchronisation zweier unabha¨ngiger modengekop-
pelter Lasersysteme gelingt mit fs [6] oder sogar sub - fs [7] Pra¨zision. Damit ko¨nnen
ultraschnelle chemische Prozesse, bei denen die am schwa¨chsten gebundenen Valenzelek-
tronen (typische Bindungsenergie ≤ 10 eV) angeregt oder emittiert werden, zeitaufgelo¨st
untersucht werden. Dies bildet die Grundlage der so genannten Femtochemie [8]. Solche
Experimente liefern wertvolle Informationen u¨ber die Natur und Dynamik der chemischen
Bindung. Insbesondere erha¨lt man Auskunft daru¨ber, wie chemische Bindungen brechen
und sich wieder formen, in welche Freiheitsgrade die Anregungsenergie abgegeben wird
und auf welchen Zeitskalen dies passiert. Die Valenzelektronen befinden sich aber in den
a¨ußeren Schalen der Atome und Moleku¨le, so dass deren Anregung oder Freisetzung aus
dem Verbund keinerlei moleku¨lspezifische Informationen liefert. Dagegen ha¨ngt die Bin-
dungsenergie der sta¨rker gebundenen Elektronen in den inneren Schalen von der chemi-
schen Umgebung ab. Die Freisetzung dieser Elektronen erfordert allerdings VUV/XUV-
oder Ro¨ntgenphotonen. Die energetische Lage und Verteilung der Elektronen aus den in-
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neren Schalen im Photoelektronenspektrum sind charakteristisch fu¨r das Element, dem
sie entstammen. Damit kann die elementare Zusammensetzung einer Probe untersucht
werden - das ist die Grundidee der Electron Spectroscopy for Chemical Analysis (ESCA)
[9]. Eine weitere Anwendung der Methode ist die chemische Analyse einer Probe, da das
Photoelektronenspektrum abha¨ngig von der chemischen Umgebung ist [10]. Dann kann
beantwortet werden wie ein bestimmtes Element chemisch an andere Elemente gebunden
ist oder was mit der Elektronendichteverteilung innerhalb eines Atoms oder Moleku¨ls bei
Ionisationsprozessen geschieht. Abbildung 2.4 zeigt schematisch das Konzept des zeitauf-
gelo¨sten ESCA am Beispiel der Dissoziation eines Moleku¨ls.
Abbildung 2.4: Schematische Darstellung
des zeitaufgelo¨sten ESCA. Durch einen ul-
trakurzen UV, optischen oder IR Pumppuls
(rot) wird ein nicht-bindender Zustand ei-
nes Moleku¨ls angeregt. Durch einen zeitlich
um ∆t verzo¨gerten XUV Probepuls (blau)
wird das Moleku¨l ionisiert. Trifft der XUV
Puls unmittelbar nach dem Pumppuls ein,
so besitzt das Moleku¨l noch seinen mole-
kularen Charakter (links). Fu¨r gro¨ßeres ∆t
hat das Moleku¨l bereits atomaren Charak-
ter (rechts). Dies spiegelt sich in den jeweils
gemessenen Photoelektronenspektren (gru¨n)
wider (aus [2]).
In der Vergangenheit sind ESCA Experimente mit Synchrotronstrahlung durchgefu¨hrt
worden, bei denen bedingt durch die Pulsdauer eine ps Zeitauflo¨sung erzielt wurde [11].
Durch den Einsatz von Ho¨heren Harmonischen eines NIR Lasersystems konnte Dyna-
mik auf einer fs Zeitskala zeitaufgelo¨st untersucht werden ([12],[13]). Man war jedoch bei
diesen Messungen in dem erreichbaren Wellenla¨ngenbereich bzw. der Intensita¨t der Strah-
lung eingeschra¨nkt. Fu¨r weitergehende Untersuchungen wird daher eine Quelle beno¨tigt,
welche einen gro¨ßeren Spektralbereich abdeckt und dabei kurze Pulse mit hoher Inten-
sita¨t, idealerweise einem hohen Grad an ra¨umlicher Koha¨renz und vielen Photonen pro
Puls liefert. Der ”Freie-Elektronen-Laser” (FEL) ist eine solche XUV Quelle. Die
Versta¨rkung der Strahlung a¨hnelt prinzipiell derjenigen bei konventionellen Lasern, wobei
das aktive Medium aus freien Elektronen besteht. Durch ultrakurze Laserpulse werden
kurze Elektronenpakete aus einer Photokathode ausgelo¨st und anschließend in einem Li-
nearbeschleuniger auf relativistische Geschwindigkeiten gebracht (Abbildung 2.5). Nach
der Pulskompression werden sie durch Permanentmagneten in einem so genannten Un-
dulator auf sinusfo¨rmige Bahnen gezwungen. Bei einem FEL, der nach dem SASE (Self
Amplified Spontaneous Emission) - Prinzip [14] arbeitet, kommt es zu einer Wechselwir-
kung der Elektronen mit dieser spontanen Emission und zur Erzeugung koha¨renter XUV
Strahlung. In Kombination mit einem zeitlich synchronisierten Lasersystem besteht somit













Abbildung 2.5: Schematische Darstellung der Strahlerzeugung bei einem SASE - FEL.
Aus einer Photokathode ausgelo¨ste, auf relativistische Energien beschleunigte und zeitlich
komprimierte Elektronenpulse treten in einen Undulator. Hier wird die XUV Strahlung
erzeugt, die u¨ber eine Beamline zum Experiment gefu¨hrt wird. Die den Undulator ver-
lassenden Elektronen werden u¨ber Dipolmagnete in den Beamdump gelenkt. Bei der
Strahlerzeugung tritt ein zeitlicher Jitter auf, dessen Quellen angedeutet sind (aus [15]).
Die einzigartigen Eigenschaften der Strahlung eines SASE-FEL werden allerdings erkauft
mit dem Auftreten eines zeitlichen Jitters, der ein Vielfaches seiner Pulsla¨nge ausmachen
kann. Dieser zeitliche Jitter hat drei Quellen:
• Der wesentliche Beitrag zum zeitlichen Jitter tritt beim Beschleunigungsprozess auf:
es kommt von Puls zu Puls zu einer Fluktuation der Ankunftszeit der Elektronen-
pakete am Eingang des Undulators [16].
• Beim SASE Prozess findet Lichtversta¨rkung aus anfa¨nglichem Rauschen statt. Auf-
grund der statistischen Natur dieses Prozesses ist eine zusa¨tzliche zeitliche Fluktua-
tion wahrscheinlich.
• Die Beamlines haben typischerweise La¨ngen von mehreren zehn bis hundert Metern.
Bei der Strahlerzeugung kann es zu Fluktuationen der Wegla¨nge der XUV Pulse auf
einer µm Skala kommen.
Es ist daher erforderlich parallel zur ESCA Messung die Ankunftszeitdifferenz zwischen
Pump- und Probepulsen Schuss fu¨r Schuss zu messen. Dies kann mit Hilfe einesKreuzkor-
relationsexperiments geschehen. In solch einem Experiment wird das zeitliche Zusam-
menfallen zweier Strahlungspulse durch einen Messeffekt erfasst, der das Zusammenwirken
beider Pulse erfordert. Die Pulse mit den Intensita¨tsprofilen I1(t) und I2(t) erzeugen die Si-
gnale x1(t) und x2(t). Die Kreuzkorrelationsfunktion beschreibt die Korrelation der beiden




x1(t) · x2(t− τ) dt. (2.1)
Werden die Pulse eines FEL und eines zeitlich dazu synchronisierten Lasersystems fu¨r ein
zeitaufgelo¨stes Pump-Probe Experiment benutzt, so weisen die Pulse am Ort der Messung





Abbildung 2.6: Schematische Darstellung eines Pump-Probe Aufbaus mit FEL Pulsen
(lila) und den Pulsen eines zeitlich dazu synchronisierten Lasers (rot). Durch einen pa-
rallel zu den eigentlichen Pump-Probe Messungen eingesetzten Kreuzkorrelator wird der
Ankunftszeitunterschied ∆tj von Puls zu Puls bestimmt.
Aus der gemessenen Funktion A(τ) kann bei ausreichender Signalintensita¨t, ausreichend
schneller Datenaufnahme und bekanntem ∆t von Schuss zu Schuss die Gro¨ße ∆tj be-
stimmt werden. Die Pump-Probe Spektren ko¨nnen nachtra¨glich mit diesen Daten auf den
zeitlichen Jitter korrigiert werden [Abbildung 2.7]. Die entsprechende Apparatur wird als
Kreuzkorrelator bezeichnet.
(a) (b) (c)
Abbildung 2.7: Schematische Darstellung der Korrektur eines Pump-Probe Spektrums bezu¨glich
des zeitliches Jitters. (a) Pump-Probe Signal als Funktion des Delays ∆t in einem idealen Expe-
riment ohne zeitlichen Jitter. (b) Pump-Probe Signal als Funktion von ∆t ±∆tj in einem realen
Experiment. (c) Nachtra¨glich korrigiertes Pump-Probe Signal (aus [18]).
Das Ziel dieser Arbeit ist es, Messmethoden zur Bestimmung von ∆tj fu¨r die XUV Pulse
des Freie-Elektronen-Lasers in Hamburg (FLASH) am Deutsches Elektronen Synchrotron
(DESY) zu demonstrieren. Dazu ist ein Kreuzkorrelator konzipiert worden, mit welchem
drei voneinander unabha¨ngige Kreuzkorrelationsexperimente durchgefu¨hrt werden ko¨nnen.
9Die vorliegende Arbeit gliedert sich wie folgt:
In Kapitel 3.1 wird die Strahlerzeugung bei einem SASE FEL beschrieben. Insbesondere
wird gezeigt, welche Vorteile ein FEL gegenu¨ber anderen heutzutage zur Verfu¨gung ste-
henden XUV Quellen bietet. Anschließend wird FLASH vorgestellt. In Kapitel 3.2 wird ein
zu FLASH zeitlich synchronisiertes Lasersystem beschrieben. Dessen ultrakurze NIR Pul-
se werden benutzt, um mit dem Kreuzkorrelator die Ankunftszeitdifferenz ∆tj der XUV
Pulse von FLASH zu bestimmen. In Kapitel 3.3 werden bereits benutzte Methoden zur
Bestimmung von ∆tj mit ihren Vor- und Nachteilen vorgestellt. Kapitel 3.4 beschreibt
das physikalische Verhalten von Edelgasatomen in intensiven Laserfeldern. Dies ist zum
Versta¨ndnis von zwei der drei Korrelationsexperimenten notwendige Voraussetzung.
Kapitel 4 bescha¨ftigt sich mit dem experimentellen Aufbau des XUV-NIR Kreukorrela-
tors und der Beschreibung seiner Komponenten. Fu¨r die Aufnahme und Interpretation
von Kreuzkorrelationssignalen sind diverse Vormessungen notwendig, beispielsweise die
Sicherstellung des o¨rtlichen U¨berlapps der zu charakterisierenden XUV Pulse und der
NIR Referenzpulse oder die zeitliche Charakterisierung der Referenzpulse. Solche Vormes-
sungen werden in diesem Kapitel gezeigt.
Die Kreuzkorrelationsmessungen, welche in Kapitel 5 vorgestellt werden, basieren auf
Ionen-Flugzeitspektren von Edelgasen. Es wird untersucht, inwieweit NIR induzierte
A¨nderungen in XUV Flugzeitspektren - konkret die Erzeugung von Ionen ho¨herer La-
dungsstufen - genutzt werden ko¨nnen, um die relative Ankunftszeit der XUV Pulse zu
bestimmen.
Durch leichte Variation des Aufbaus lassen sich mit einem abbildenden System fu¨r Elek-
tronen ortsaufgelo¨ste Aufnahmen der Wechselwirkungszone u¨ber die von dort aus einem
Edelgas emittierten Photoelektronen aufnehmen. U¨ber laserunterstu¨tzte Photoionisation
wird eine Kreuzkorrelationsmessung durchgefu¨hrt, die sich nach Energiefilterung in einer
detektierbaren Vera¨nderung des ortsaufgelo¨sten Bildes bei zusa¨tzlichem Einstrahlen der
NIR Pulse a¨ußert. Aus der relativen Position dieses Signals wird auf die Ankunftszeitdif-
ferenz der XUV Pulse geschlossen. Damit bescha¨ftigt sich Kapitel 6.
Kapitel 7 befasst sich mit Kreuzkorrelationsmessungen unter Benutzung der XUV indu-
zierten A¨nderung der optischen Reflektivita¨t. Dabei wird ausgenutzt, dass sich die Reflek-
tivita¨t eines NIR Pulses an einem GaAs Kristall bei zusa¨tzlichem Einstrahlen eines XUV
Pulses in Abha¨ngigkeit vom zeitlichen Delay der beiden Pulse a¨ndert.
10 2. PROBLEMSTELLUNG
3 Physikalische Grundlagen
Fu¨r zeitaufgelo¨ste ESCAMessungen wird eine koha¨rente Strahlungsquelle intensiver ultra-
kurzer XUV Pulse beno¨tigt [Kapitel 2]. Der Freie-Elektronen-Laser (FEL) ist eine solche
Strahlungsquelle. Neben der Beschreibung der Strahlerzeugung in einem FEL und allge-
meinen Eigenschaften der Strahlung wird in Kapitel 3.1 insbesondere FLASH am DESY
in Hamburg vorgestellt. Zusammen mit einem versta¨rkten Ti:Sa Lasersystem, dessen ul-
trakurze NIR Pulse zu den XUV Pulsen von FLASH zeitlich synchronisiert sind, sind
zeitaufgelo¨ste ESCA Messungen mo¨glich. Dieses Lasersystem wird in Kapitel 3.2 vorge-
stellt.
Die kurzen intensiven XUV Pulse eines FEL sind aber durch das Auftreten eines zeitli-
chen Jitters beeinflusst. Um bei Pump-Probe Experimenten die intrinsische Zeitauflo¨sung
gegeben durch die Pulsdauern der beteiligten Pulse zu erreichen, ist es daher no¨tig, die
statistische Ankunftszeitdifferenz ∆tj der XUV Pulse von Schuss zu Schuss zu messen. In
Kapitel 3.3 werden mehrere Methoden zur Messung von ∆tj mit ihren Vor- und Nachteilen
vorgestellt. Im Rahmen dieser Arbeit werden drei weitere Kreuzkorrelationsexperimente
zur Bestimmung von ∆tj am Messplatz vorgestellt. Bei zwei dieser drei Experimente ist ein
Edelgas das Medium, in welchem der beno¨tigte Kreuzkorrelationseffekt erzielt wird. Daher
wird im Kapitel 3.4 auf die Wechselwirkung von Edelgasatomen mit intensiver Strahlung
eingegangen. Außerdem wird hier das Prinzip eines abbildenden Systems fu¨r Elektronen
diskutiert, mit welchem ortsaufgelo¨ste Emissionsbilder aufgenommen werden ko¨nnen.
3.1 Der Freie-Elektronen-Laser (FEL)
SASE FEL werden in Kapitel (3.1.1) vorgestellt. Im Kapitel (3.1.2) werden die Vorteile
des FEL gegenu¨ber anderen laser- und beschleunigerbasierten XUV Quellen hervorgeho-
ben. Kapitel (3.1.3) bescha¨ftigt sich speziell mit dem Freie-Elektronen-Laser in Hamburg
(FLASH). Insbesondere werden einige Parameter der Strahlung von FLASH, wie die
spektrale Verteilung, Bandbreite, Pulsenergie und Intensita¨t von FLASH diskutiert.
3.1.1 Die Strahlerzeugung in einem SASE FEL
Beim Freie-Elektronen-Laser handelt es sich um eine beschleunigerbasierte Strahlungsquel-
le. In bis zu mehreren km langen Linearbeschleunigern wird ein Elektronenstrahl extrem
kleiner o¨rtlicher Divergenz erzeugt, der aus ultrakurzen Elektronenpulsen hoher Ladungs-
dichten und schmaler Energieverteilung besteht. Ein solcher Elektronenstrahl tritt in einen
Undulator ein, welcher ein System von in Ausbreitungsrichtung der geladenen Teilchen pe-
riodisch angeordneten und alternierend gepolten Permanentmagneten ist. Es kommt zu
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einer spontanen Emission der durch die Lorentzkraft auf sinusfo¨rmige Bahnen gezwunge-












der Lorentzfaktor, v die Geschwindig-
keit des Elektronenpakets, c die Lichtgeschwindigkeit und K = eBuλu/2pimec (mit Bu =
maximales Magnetfeld und me = Ruhemasse des Elektrons) der sogenannte Undulator-
Parameter. Durch Wahl von λu, Bu und γ kann die gewu¨nschte Emissionswellenla¨nge
eingestellt werden.
Bei genu¨gend großer Elektronendichte in den Elektronenpaketen und der damit verbun-
denen intensiven spontanen Emission im Undulator kommt es zu einer longitudinalen
Vera¨nderung der Elektronendichte innerhalb der Elektronenpulse [20]. Diese beruht auf
der Wechselwirkung der Elektronen mit der von ihnen emittierten Strahlung. Die Elektro-
nen in den Elektronenpaketen werden in Scheiben angeordnet, die einen Abstand von λs
voneinander haben (Abbildung 3.1). Man spricht von Micro-Bunching. Die Elektronen
in den Scheiben haben eine feste Phasenbeziehung und die emittierte spontane Emission
u¨berlagert sich koha¨rent [14]. Aufgrund dessen steigt die Strahlungsleistung P(z) expo-
nentiell mit der Koordinate z entlang des Undulators an [21].
(a)
(b)
Abbildung 3.1: (a) Schematische Darstellung der Strahlerzeugung bei einem SASE
FEL. Die Elektronen wechselwirken im Undulator mit dem von ihnen selbst aufgrund
von spontaner Emission abgestrahlten Feld. (b) Micro-Bunching entlang der Ausbrei-
tungsrichtung der Elektronen. Am Eintritt in den Undulator sind die Elektronen noch
rein statistisch verteilt. Innerhalb des Undulators setzt eine Variation der Dichtever-
teilung ein. Am Austritt aus dem Undulator hat sich vollsta¨ndig eine scheibenfo¨rmige
Substruktur ausgebildet. Das Micro-Bunching sorgt fu¨r einen exponentiellen Anstieg der
Strahlungsleistung mit zunehmendem z (aus [22]).
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Die Strahlungsleistung als Funktion von z kann folgendermaßen geschrieben werden [22]:
P(z) = P0A exp(z/Lg). (3.2)
Dabei ist P0 die effektive Eingangsleistung, Lg die Leistungsversta¨rkungsla¨nge und A der
sogenannte Eingangskoppelfaktor [23]. Die Versta¨rkung kann so lange stattfinden, bis sich
die Elektronen innerhalb des Elektronenpaketes vollsta¨ndig in Scheiben angeordnet haben.
Ab dann tritt Sa¨ttigung ein und eine weitere Versta¨rkung ist nicht mehr mo¨glich. Da
im XUV keine Materialien fu¨r Resonatorspiegel vorhanden sind, muss eine ausreichende
Versta¨rkung bei einem einzigen Durchgang der Elektronen durch den Undulator geschehen.
Dementsprechend haben SASE Undulatoren La¨ngen von mehreren 10 Metern.
Im Jahre 1977 wurde der erste FEL, der zur Ru¨ckkopplung noch Resonatorspiegel verwen-
dete und nicht im SASE-Betrieb arbeitete, mit einer Emissionswellenla¨nge von λ = 3,4 µm
in Betrieb genommen [24]. Die modernen FEL arbeiten in ganz verschiedenen spektralen
Bereichen, na¨mlich vom IR Spektralbereich (”KAERI compact far-infrared free-electron
laser”) [25], u¨ber den sichtbaren Spektralbereich (APS LEUTL = Advanced Photon Source
Low-Energy Undulator Testline) [26], den VUV bzw. XUV Spektralbereich (SCSS =
SPring-8 Compact SASE Source) [27], den Bereich weicher Ro¨ntgenstrahlung (SPPS =
Sub-Picosecond Pulse Source) [28] bis zuku¨nftig in der Bereich harter Ro¨ntgenstrahlung
mit LCLS (Linac Coherent Light Source) [29] und XFEL [30].
3.1.2 FEL im Vergleich zu anderen XUV - Quellen
Synchrotronstrahlungsquellen
Die Synchrotronstrahlung basiert wie die Strahlung eines SASE FEL auf der Abstrah-
lung elektromagnetischer Wellen durch beschleunigte geladene Elementarteilchen (mei-
stens Elektronen). Bei Quellen der dritten Generation [19] werden die Elektronen in
grossen Speicherringen auf hohe Geschwindigkeiten beschleunigt und in Undulatoren wird
XUV oder sogar harte Ro¨ntgenstrahlung erzeugt. Ein Beispiel fu¨r eine solche Strahlungs-
quelle ist PETRA III [31], welcher durch den Umbau des PETRA (Positron-Electron
Tandem Ring Accelerator)-Speicherringes am DESY in Hamburg in den na¨chsten Jahren
entstehen und 2009 seinen Betrieb aufnehmen soll.
Obwohl der Mechanismus der Strahlerzeugung in einem SASE FEL und einer Synchrotron-
strahlungsquelle der dritten Generation a¨hnlich ist, unterscheidet sich die ausgekoppelte
Strahlung aufgrund verschiedener Eigenschaften der beschleunigten Elektronenpakete be-
deutend. Im Gegensatz zum FEL kommt es bei der Synchrotronstrahlung nicht zu einer
koha¨renten U¨berlagerung der emittierten Strahlung, da die Elektronen elektromagnetische
Wellen ohne feste Phasenbeziehung abstrahlen. Damit ist keine exponentielle Versta¨rkung
wie beim FEL mo¨glich. Da die Elektronenpulse zeitlich bedeutend la¨nger sind als bei einem
FEL, hat die emittierte Strahlung Pulsdauern von typischerweise mehreren 10 bis 100 ps
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[32]. Eine Verku¨rzung der Pulsla¨nge kann mit Hilfe des sogenannten ”Femtoslicings” erzielt
werden [33]. Dabei wird ein ultrakurzer Puls mit Pulsdauer τL und Wellenla¨nge λL kolli-
near zum Elektronenpuls eingestrahlt. Ist λL identisch mit der Emissionswellenla¨nge λs,
so wird auf dem langen Elektronenpuls eine Femtosekundenzeitstruktur impra¨gniert. Als
Ergebnis kann man aus der emittierten Strahlung Ro¨ntgenpulse mit Pulsdauern von typi-
scherweise einigen hundert fs extrahieren [34]. Inzwischen konnten mit diesem Verfahren
am BESSY II (Berliner Elektronenspeicherring-Gesellschaft fu¨r Synchrotronstrahlung)
Speicherring in Berlin Ro¨ntgenpulse mit τ ∼ 100 fs erzeugt werden [35]. Jedoch wird bei
diesem Verfahren dem gesamten Puls ein einzelner Subpuls entnommen. Da die Zahl der
Photonen pro ausgekoppeltem Synchrotronpuls trotz hoher Lichtflu¨sse aufgrund von hohen
Repetitionsraten von typischerweise mehreren 100 MHz ohnehin relativ gering ist [32], ist
die Intensita¨t der mit dem Femtoslicing erzeugten ultrakurzen Pulse um Gro¨ßenordnungen
kleiner als bei einem SASE FEL.
Eine weitere wichtige Charakterisierungsgro¨ße fu¨r eine XUV Quelle ist die Brillanz, wel-
che definiert ist als
Zahl der Photonen
s mm2 mrad2 0, 1% Bandbreite
. (3.3)
Sie macht gleichzeit Aussagen u¨ber Intensita¨t, Strahlungsdichte, Divergenz und Mono-
chromasie der Strahlung. Die Strahlung eines SASE FEL weist gegenu¨ber der eines dritte
Generation Synchrotrons eine um mehrere Gro¨ssenordnungen ho¨here Spitzenbrillanz auf
(Abbildung 3.2).
Abbildung 3.2: Experimentell ermittelte
Spitzenbrillianz von FLASH (blaue Punkte)
bzw. erwartete Spitzenbrillianz des XFEL
[16] und von LCLS [29] im Vergleich zu Syn-
chrotronstrahlungsquellen der dritten Gene-
ration (aus [36]).
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Ho¨here Harmonische Quellen (HHG)
Die Erzeugung Ho¨herer Harmonischer basiert auf der nicht-linearen Wechselwirkung zwi-
schen einem ultrakurzen, linear polarisierten Laserpuls der Frequenz νp mit einem Edelgas.
Das Edelgas emittiert nach der Wechselwirkung mit dem Laserfeld Strahlung ho¨herer Pho-
tonenenergie bis typischerweise in den VUV/XUV Spektralbereich. Das Spektrum besteht
dabei aus ungeraden Vielfachen der Fundamentalwellenla¨nge νp [37]. Die Konversionsef-
fizienz ist umso gro¨ßer, je ku¨rzer und intensiver der einfallende Laserpuls ist [38] und je
besser die Qualita¨t der Wellenfront ist, weshalb man phasenstabilisierte Laserpulse [39]
einsetzt. Abbildung 3.3 zeigt HHG Spektren von Neon, erzeugt durch die NIR Pulse eines
Ti:Sa Lasersystems bei zwei verschiedenen Pulsdauern τp.
Abbildung 3.3: HHG Spektren von Neon
erzeugt durch die linear polarisierte Strah-
lung eines Ti:Sa Lasersystems (λp ≈ 800
nm) bei einer Pulsdauer von τp= 7 fs
bzw. τp= 30 fs (FWHM). Die Intensita¨t
der Laserstrahlung betra¨gt in beiden Fa¨llen
3 · 1014 W/cm2. (aus [40]).
Die HHG Erzeugung ist ein koha¨renter Prozess, weshalb die Ho¨heren Harmonischen einen
hohen Grad an ra¨umlicher Koha¨renz und eine geringe Strahldivergenz aufweisen. Durch
Mo/Si Multilayerspiegel kann nur ein Teil des HHG Spektrums herausgefiltert werden,
wodurch sich isolierte ultrakurze XUV Pulse erzeugen lassen [41]. Durch ein Kreuzkorre-
lationsexperiment zwischen dem erzeugten XUV Puls und der Fundamentalen bei 750 nm
kann die Pulsdauer τxuv bestimmt werden [42]. Es ergibt sich τxuv = 650 ± 150 as [43].
Theoretische Arbeiten sagen mo¨gliche Pulsdauern bis hinunter zu 100 as voraus [44].
Da optische Lasersysteme mit Pulsdauern < 10 fs kommerziell erha¨ltlich sind und der
gesamte Aufbau nur wenig Platz beansprucht, ist die XUV Erzeugung u¨ber HHG eine
ha¨ufig angewandte Technik. Allerdings ist die Konversionseffizienz typischerweise gering
(< 10−7), was zu einer deutlichen Einschra¨nkung der erreichbaren XUV Intensita¨t fu¨hrt.
Außerdem sind nicht beliegig hohe Photonenenergien erzeugbar. Oberhalb einer gewissen
Nummer der Harmonischen bricht das Spektrum im sogenannten Cut-Off ein. Die bisher
erreichte maximale Photonenenergie mit einem He Gastarget liegt in der Gro¨ßenordnung
von ∼ 700 eV [45].
Die Erzeugung Ho¨herer Harmonischer kann auch auf Festko¨rpern beobachtet wer-
den, indem ein ultrakurzer Puls hoher Intensita¨t (> 1013 W/cm2) auf ein geeignetes
Festko¨rpertarget fokussiert wird [46]. Das wird erkla¨rt u¨ber das sogenannte ”Moving Mir-
ror Modell” [47]. Danach wird durch die intensive Strahlung auf der Festko¨rperoberfla¨che
ein Plasma mit großem Dichtegradienten erzeugt, an welchem die Strahlung reflektiert
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werden kann. Der Festko¨rper wirkt dann wie ein Spiegel, welcher mit der Laserfrequenz
νp oszilliert. Die Spiegelbewegung fu¨hrt zu einer Phasenmodulation und zur Ausbildung
von Nebenmaxima bei Vielfachen von νp im Spektrum der reflektierten Strahlung. Nach
Simulation sollte mit dieser Methode die Erzeugung von isolierten as Pulsen [48] bei einer
Konversionseffizienz bis in den Prozentbereich [49] mo¨glich sein.
Die besonderen Strahleigenschaften, die den FEL gegenu¨ber anderen XUV Strahlungs-
quellen besonders attraktiv machen, sind in der folgenden Auflistung zusammengefasst:
• Energie der emittierten Strahlung durchstimmbar (bei HHG nur begrenzt mo¨glich).
• Hoher Grad an ra¨umlicher Koha¨renz (im Gegensatz zur Synchrotronstrahlung).
• Pulsdauern bis hinunter zu einige zehn fs (im Gegensatz zur Synchrotronstrahlung).
• Photonenenergien bis in den Bereich harter Ro¨ntgenstrahlung (im Gegensatz zu
HHG).
• Um Gro¨ßenordnungen ho¨here Durchschnitts- und Spitzenbrillianz, sowie Photonen-
flu¨sse und Zahl der Photonen pro Puls im Vergleich zu allen anderen VUV/XUV
Strahlungsquellen.
3.1.3 Der Freie-Elektronen-Laser in Hamburg (FLASH)
Der SASE FEL FLASH [50] befindet sich auf dem Gela¨nde des Deutschen Elektronen
Synchrotron (DESY) in Hamburg. Die Großanlage besteht aus einem Linearbeschleuniger
fu¨r Elektronen, einem langen Undulator und einer Experimentierhalle, in welcher die XUV
Strahlung den Nutzern zur Verfu¨gung gestellt wird.
Erzeugung der XUV Strahlung
Die fu¨r die Strahlerzeugung notwendigen ultrakurzen Elektronenpulse werden mit kurzen
UV Pulsen (τuv = 11±1 ps, [51]) u¨ber den Photoeffekt aus einer Cs2Te - Photokathode
ausgelo¨st. Nach ihrer Emission werden die Photoelektronen u¨ber ein gepulstes, intensives
Radiofrequenzfeld mit einer Frequenz von 1,3 GHz beschleunigt. Gegenu¨ber der Beschleu-
nigung mit Gleichspannungsfeldern lassen sich deutlich ho¨here Feldgradienten bis zu 40
MV/m erzielen [52]. Die Pulsla¨nge τxuv der ausgekoppelten XUV Strahlung ha¨ngt von der
Pulsla¨nge τel der sie erzeugenden Elektronenpakete ab. Daher werden die beschleunigten
Elektronenpakete mit Hilfe zweier Kompressoren, bestehend aus mehrere Meter langen ma-
gnetischen Schikanen, zeitlich gestaucht [53]. Die Endbeschleunigung der Elektronenpakete
findet mit fu¨nf 12,2 m langen, supraleitenden Linearbeschleunigungsmodulen statt [54].
Jedes dieser Module entha¨lt acht mit suprafluidem Helium geku¨hlte 9-Zellen Hohlra¨ume
aus Niob. Als Ergebnis erha¨lt man kurze Elektronenpakete mit Energien von einigen hun-
dert MeV, Ladungen in der Gro¨ssenordnung von 1 nC und elektrischen Stro¨men in der
Gro¨ssenordnung von 1-2 kA. Die longitudinale Elektronenverteilung innerhalb der Elek-
tronenpakete ist nicht homogen, sondern besteht aus einem scharfen Peak von ∼ 120 fs
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(FWHM), gefolgt von einem langen Schwanz (Abbildung 3.4). Die XUV Strahlung wird
hauptsa¨chlich durch den scharfen Peak erzeugt, wa¨hrend der hintere Teil kaum einen
Beitrag zur Strahlerzeugung leistet [15]. Ein Kollimator sorgt fu¨r eine zusa¨tzliche Verbes-
serung der Elektronenverteilung innerhalb der Elektronenpakete.
Abbildung 3.4: Die Stromsta¨rke eines
Elektronenpaketes nach der Beschleunigung
als Funktion der Zeit. Die longitudinale Ver-
teilung der Elektronen innerhalb der Elek-
tronenpakete ist nicht homogen, sondern be-
steht aus einem scharfen vorderen Peak und
einem langen Schwanz (aus [15]). 120fs
Der so pra¨parierte Strahl aus den kurzen, hochenergetischen Elektronenpaketen tritt in
den Undulator ein. Die Elektronenpakete erfahren dabei das Micro-Bunching (Abbildung
3.1) und erzeugen die XUV Pulse. Die den Undulator anschliessend verlassenden Elek-
tronen werden u¨ber Dipolmagnete in den Beamdump umgelenkt. Die dabei emittierte
Dipolstrahlung wird zur zeitlichen Synchronisation genutzt [siehe Kapitel 3.3.1].
Der Undulator hat eine La¨nge von 30 m und besteht aus NdFeB Permanentmagneten
[55]. Die Undulatorperiode ist λu = 27, 3 mm und das maximale Magnetfeld Bu = 0, 46 T.
Damit la¨sst sich nach Gleichung (3.1) die gewu¨nschte Photonenenergie der emittierten FEL
Strahlung durch Vorgabe der kinetischen Energie der beschleunigten Elektronen wa¨hlen.
Inzwischen la¨sst sich die gewu¨nschte Emissionswellenla¨nge zwischen 13 nm und 48 nm
routinema¨ssig innerhalb von weniger als acht Stunden einstellen [56].
Infrastruktur am FLASH
Abbildung 3.5 zeigt eine Zeichnung der Experimentierhalle am FLASH. Die Experi-
mentierfla¨che hat eine Gro¨sse von 20 x 30 m und beherbergt insgesamt fu¨nf evakuierte
XUV Beamlines.
XUV Beamlines
Kurz vor dem Eintritt in die FEL Halle kann mit Hilfe eines Planspiegels die XUV Strah-
lung von FLASH in zwei A¨ste verteilt werden. Der eine Ast besteht aus drei Beamlines
(BL1-BL3), in welchen die XUV Strahlung mit der intrinsischen spektralen Breite gefu¨hrt
wird. Wa¨hrend bei den Beamlines BL1 und BL2 die XUV Strahlung fokussiert wird, steht
an der Beamline BL3 die unfokussierte XUV Strahlung zur Verfu¨gung [56]. Ein Teil der
Messungen der vorliegenden Arbeit wurden an der Beamline BL3 durchgefu¨hrt.
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Abbildung 3.5: Zeichnung der FLASH Halle. Der XUV Strahl von FLASH kommt
in dieser Ansicht von unten. Die insgesamt fu¨nf XUV Beamlines sind als blaue Linien
dargestellt. Die optischen Beamlines (gelbe Linien) fu¨hren die NIR Pulse des Ti:Sa Laser-
system (hier als ”optischer Laser” bezeichnet) zu den Messpla¨tzen. Die Dipolstrahlung,
welche bei der Umlenkung der Elektronen in den Beamdump emittiert wird, wird in einer
separaten Beamline (dicke orange Linie) gefu¨hrt (aus [57]).
Fu¨r Experimente, die einen hohen Grad an Monochromasie erfordern, stehen in einem
zweiten Ast zwei Beamlines (PG1 und PG2) zur Verfu¨gung, die mit einem hochauflo¨senden
Monochromator ausgestattet sind. Die Beamline PG1 befindet sich noch im Aufbau [56].
Ein weiterer Teil der Messungen der vorliegenden Arbeit wurde an der Beamline PG2
durchgefu¨hrt.
Die optischen Beamlines
Neben den XUV Pulsen steht den Experimentatoren an den einzelnen Messpla¨tzen die NIR
Strahlung des zu FLASH zeitlich synchronisierten Ti:Sa Lasersystems zur Verfu¨gung. Der
Aufbau dieses Lasersystems wird in Kapitel 3.2 beschrieben. Die Strahlung wird in grob
evakuierten Beamlines aus dem Laserlabor zu den Messpla¨tzen gebracht. Diese optischen
Beamlines enden jeweils mit einem Fensterflansch.
Die Pulsstruktur der FEL Pulse
Die XUV Strahlung wird in Impulszu¨gen emittiert, deren Einhu¨llende (Makropuls) sich
mit einer Repetitionsrate von νmakro wiederholt. Innerhalb dieser Makropulse befinden
sich nmikro ultrakurze Mikropulse, die sich mit der Repetitionsrate νmikro wiederholen. Ist
nmikro = 1, so spricht man von Einzelschussbetrieb. Abbildung 3.6 zeigt beispielhaft
eine mo¨gliche Pulsstruktur.





Abbildung 3.6: Beispiel fu¨r eine Pulsstruktur der XUV Strahlung von FLASH. Jeder
Strich stellt einen Mikropuls dar. In diesem Fall ist nmikro = 10, νmakro = 5 Hz und
νmikro = 1 MHz.
Routinema¨ßig lassen sich bei jeder Emissionswellenla¨nge im Intervall zwischen 13-48 nm
Pulsenergien der Mikropulse von Exuv ≥ 10 µJ einstellen. Im Langzeitbetrieb bei fester
Wellenla¨nge werden durchschnittliche Pulsenergien von 30 µJ und Spitzenpulsenergien bis
100 µJ vorhergesagt [56].
Das Spektrum der FEL Pulse
Zur Aufnahme der spektralen Verteilung der XUV Pulse von FLASH ist ein Gitterspek-
trometer in die Experimentierhalle integriert [58]. Abbildung 3.7 zeigt das XUV Spektrum
fu¨r zehn hintereinander folgende Einzelschu¨sse von FLASH bei λxuv ≈ 32 nm.
Abbildung 3.7: Gemessene Spektren fu¨r
zehn hintereinander folgende Einzelschu¨sse
von FLASH. Man sieht die verschiedene An-
zahl von optischen Moden. Als Inset ist das
Spektrum der 3. Harmonischen der Strah-
lung gezeigt. Es wird erhalten durch Mitte-
lung u¨ber 2500 Einzelschu¨sse (aus [59]).
Das Spektrum zeigt eine Anzahl M von Peaks, welche aufgefasst werden ko¨nnen als lon-
gitudinale optische Moden, die anschwingen ko¨nnen. Es kommt von Schuss zu Schuss zu
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einer statistischen Fluktuation der spektralen Verteilung der Strahlung sowie der Anzahl
der Moden. Die gemessenen Spektren stehen in guter U¨bereinstimmung mit theoretisch
vorhergesagten Spektren, wenn man die Statistik aufgrund der beim SASE Prozeß auftre-
tenden Versta¨rkung aus anfa¨nglichem Rauschen zugrunde legt [60]. Die gemessene Band-
breite betra¨gt ∆λ/λ = 0,5 %, was ebenfalls in guter U¨bereinstimmung mit der Theorie
steht [61].
Ho¨here Harmonische der FEL Strahlung
Im Spektrum der Strahlung von FLASH finden sich neben der Fundamentalen auch zu
einem geringen Prozentsatz Ho¨here Harmonische. Deren Erzeugung beruht auf einer nicht-
linearen Transformation [36]. Mit Hilfe von Photoionisationsspektren an Xenon erzeugt
durch die XUV Pulse von FLASH bei hνxuv = 38,5 eV ist die Intensita¨t der 2. und 3.
Harmonischen zu jeweils etwa 0,5 % bestimmt worden [59]. Ein experimentell gemessenes
Spektrum der 3. Harmonischen ist als Inset in Abbildung 3.7 zu sehen. Die Intensita¨t der
2. Harmonischen ha¨ngt stark vom Verha¨ltnis zwischen der FEL Versta¨rkungsla¨nge und
der Rayleigh La¨nge der Strahlung ab [62]. Aus diesem Grund ist bei λxuv = 13 nm eine
deutliche Verringerung der Intensita¨t der 2. Harmonischen gegenu¨ber der 3. Harmonischen
beobachtet worden [36].
Die Pulsdauer der FEL Pulse
Eine weitere Kenngro¨ße der XUV Strahlung von FLASH ist die Pulsdauer τxuv der Mikro-
pulse. Im XUV Spektralbereich sind viele etablierte Methoden zur zeitlichen Pulscharak-
terisierung, welche im NIR und optischen Spektralbereich funktionieren, nicht anwendbar.
Daher ist es bis heute nicht gelungen, die Pulsdauer τxuv im Experiment direkt zu vermes-
sen. Aus dem aufgenommenen Spektrum aber la¨sst sich mit Hilfe des Bandbreiteproduktes
[Gleichung (9.1)] unter Annahme eines beugungsbegrenzten Pulses fu¨r λxuv = 32 nm ei-
ne Pulsdauer von τxuv ≈ 25 fs abscha¨tzen [15]. Bei λxuv = 13 nm ist die abgescha¨tzte
Pulsdauer τxuv ≈ 10 fs [36].
Die Pulsenergie der FEL Pulse
Eine zweite Strahleigenschaft, die aufgrund der statistischen Natur der Strahlerzeugung
eine Fluktuation von Schuss zu Schuss zeigt, ist die Pulsenergie Exuv der Mikropulse.
Abbildung 3.8 a) zeigt Pulsenergien gemessen u¨ber 200 s. Nach theoretischen Vorhersagen
sollte bei einem FEL mit exponentieller Versta¨rkung der Strahlungsleistung die Pulsenergie













Dabei ist Γ(M) =
∞∫
0
tM−1e−tdt die Gammafunktion, E die Pulsenergie, < E > die mittlere
Pulsenergie und M die Zahl anschwingbarer optischer Moden. Gleichzeitig ist M die In-
verse der normierten Varianz der Pulsenergie E, also M =< E >2 / < (E− < E >)2 >.
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Abbildung 3.8 b) zeigt den Vergleich der gemessenen Wahrscheinlichkeitsverteilung der
Pulsenergie mit einer nach Gleichung (3.4) berechneten Gammaverteilung. Die gute
U¨bereinstimmung ist eine Besta¨tigung fu¨r die exponentielle Versta¨rkung der Strahlungs-
leistung.
Abbildung 3.8: a) Gemessene Pulsener-
gie der Mikropulse vieler aufeinander fol-
gender Einzelschu¨sse von FLASH bei λxuv
= 31,9 nm. b) Die gemessene Wahr-
scheinlichkeitsverteilung fu¨r die Pulsenergie
aus Messreihe a) dargestellt als Balkendia-
gramm. Die durchgezogene Linie beschreibt
die nach Gleichung (3.4) berechnete Gam-
maverteilung p(E). Man beobachtet eine gu-
te U¨bereinstimmung der Messwerte mit p(E)
(aus [15]).
Messung der Pulsenergie der FEL Pulse
Um aufgenommene Spektren nachtra¨glich auf die Intensita¨t der XUV Strahlung von
FLASH normieren zu ko¨nnen, muss die zeitlich fluktuierende Pulsenergie Exuv parallel
zum eigentlichen Experiment fu¨r jeden einzelnen Schuss gemessen werden. Das kann mit
einem sogenannten Gas Monitor Detektor (GMD) [63] gemacht werden. Abbildung
3.9 zeigt schematisch den Aufbau des GMD.
Abbildung 3.9: Schematische Darstellung
des Gas Monitor Detektors. Hinter einer dif-
ferentiellen Druckstufe befinden sich Fara-
daysche Becher zum Nachweis der durch die
XUV Pulse freigesetzten Elektronen bzw. Io-
nen (aus [63]).
Die XUV Pulse von FLASH durchlaufen eine Vakuumapparatur, welche mit einem Edelgas
I gefu¨llt ist, wobei eine geringe Teilchendichte an Edelgasatomen (ca. 10−11 cm−3) aus-
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reicht. Die durch Ionisation erzeugten positiv geladenen Edelgas-Ionen In+ und Elektronen
e− werden durch homogene elektrische Felder in entgegengesetzte Richtungen beschleunigt
und in Faradayschen Bechern nachgewiesen. Fu¨r die Ionen ist eine Driftstrecke implemen-
tiert, um aus der Flugzeit eine Trennung der Ionen nach der Ladungsstufe vornehmen zu
ko¨nnen. Die Zahl der nachgewiesenen Ionen/Elektronen ist proportional zur Zahl der ein-
fallenden XUV Photonen. Nach Kalibrierung des GMD und Normierung der Signale auf
die Teilchendichte der Edelgasatome kann bei bekanntem totalen Wirkungsquerschnitt
der Photoionisation fu¨r das gewa¨hlte Edelgas I die absolute Pulsenergie Exuv bei jeder
Wellenla¨nge λxuv der ionisierenden Strahlung angegeben werden. Damit steht ein nicht-
invasiver Intensita¨tsmonitor fu¨r die XUV Strahlung zur Verfu¨gung, der sich aufgrund der
geringen Teilchendichte u¨ber mehrere Gro¨ßenordnungen der Intensita¨t linear verha¨lt [63].
Die einzelnen Schu¨sse von FLASH werden mit einem Zeitstempel versehen und somit ein-
deutig gekennzeichnet [64]. Somit ko¨nnen gemessene Spektren nachtra¨glich auf die XUV
Intensita¨t normiert werden.
Abschwa¨chung der FEL Pulse
Bei vielen Experimenten ist es no¨tig die Pulsenergie Exuv abzuschwa¨chen, beispielsweise
um eine Probe nicht durch zu hohe XUV Flu¨sse zu zersto¨ren. Daher ist in den FLASH
Aufbau ein Gasabsorber integriert, durch den die Pulsenergie auf den gewu¨nschten Wert
reduziert werden kann. Er befindet sich unmittelbar vor dem Eintritt der XUV Strahlung
in die Experimentierhalle von FLASH [Abbildung 3.5], und besteht aus einer 15 m lan-
gen Gaszelle, die zu beiden Enden jeweils mit einer differentiell gepumpten Druckstufe
abschließt [65]. Durch geeignete Wahl des Absorbergases fu¨r die Emissionswellenla¨nge der
Strahlung von FLASH la¨sst sich eine Abschwa¨chung u¨ber mehrere Gro¨ßenordnungen er-
reichen. Der gewu¨nschte Gasdruck im Gasabsorber kann am Messplatz eingestellt werden,
die Gro¨ße der Abschwa¨chung wird u¨berwacht mit einem GMD vor und einem hinter dem
Gasabschwa¨cher.
Das o¨rtliche Strahlprofil der FEL Strahlung
Zur Vermessung des Strahlprofils werden Ce:YAG [Cerium(III)-dotiertes Yttrium Alumi-
nium Garnet (Y3Al5O12)] Schirme in den Strahlengang der XUV Strahlung von FLASH
gefahren [66]. Nach der Absorption der XUV Strahlung und anschließender Relaxation
findet Fluoreszenz im optischen Spektralbereich statt. Die o¨rtliche Verteilung dieser XUV
induzierten Fluoreszenz wird mit einer CCD Kamera aufgenommen. Die XUV Beamlines
sind an mehreren Stellen mit solchen Ce:YAG Schirmen zur U¨berwachung von Strahlprofil
und Strahllage ausgestattet. Abbildung 3.10 zeigt das Fluoreszenzsignal erzeugt durch die
unfokussierte Strahlung von FLASH an der Beamline BL3 bei λxuv = 13 nm auf einem
Ce:YAG Schirm. Das Strahlprofil ist gaußfo¨rmig mit ∆sxuv = 2,1 mm (FWHM) [36]. Bei
bekanntem Abstand zwischen Undulatorausgang und Ce:YAG Schirm kann zusa¨tzlich die
Winkeldivergenz der Strahlung bestimmt werden. Sie ergibt sich zu 90 ± 10 µrad (FWHM)
[36].




Abbildung 3.10: (a) Fluoreszenzsignal erzeugt durch die unfokussierte Strahlung von
FLASH bei λxuv = 13 nm auf einem Ce:YAG Schirm (aus [36]). (b) Intensita¨tsplot
entlang der Schnittlinie s des Fluoreszenzsignals aus (a). Das Profil ist gaußfo¨rmig, der
Gaußfit an die Messwerte ist in rot eingezeichnet.
Die Monochromator Beamline PG2
Mit einem Monochromator kann mit hoher Pra¨zision die gewu¨nschte Photonenenergie
innerhalb der Bandbreite der Strahlung von FLASH (ca. 0,5 % der Photonenenergie)
eingestellt werden.
Der Aufbau der Beamline
Abbildung 3.11 zeigt schematisch den Aufbau der Monochromator Beamline PG2. Mit
dem Planspiegel M0 findet die Verteilung der XUV Strahlung auf die beiden Haupta¨ste
(BL/PG Beamlines, Abbildung 3.5) statt. Er hat einen Abstand von 45 m vom Austritt
aus dem Undulator. Der Spiegel M1 ist ein Toroidspiegel, der in der Horizontalen einen
Zwischenfokus in der Ebene Z 2 m vor dem Austrittsspalt S erzeugt und in der Vertika-
len eine Kollimierung des Strahls verursacht. Der Monochromator arbeitet na¨mlich mit
einem ebenen Beugungsgitter (Plane Grating) unter Benutzung von kollimiertem Licht
[67]. Hinter dem Planspiegel M2 befindet sich der Monochromator G, welcher mit zwei
verschiedenen Gittern (1200 Linien/mm und 200 Linien/mm) ausgestattet ist [68].
Wa¨hrend fu¨r die Strahlung der 0. Beugungsordnung die Beamline PG0 aufgebaut wurde,
ist fu¨r die Strahlung der 1. und auch ho¨herer Ordnungen die Beamline PG2 vorgesehen.
Der zylindrische Spiegel M3 fokussiert die dispergierte FEL Strahlung auf den Austritts-
spalt S. Der Toroidspiegel M4 schließlich fokussiert den reellen Zwischenfokus Z sowie den
Austrittsspalt S in die Ebene, in welcher das Experiment durchgefu¨hrt wird. Fu¨r die 0.
Ordnung der Strahlung an der PG2 sagen Simulationen einen vertikal stehenden Lini-
enfokus mit 60 x 100 µm2 vorher [68]. Die Simulationen gehen allerdings von optimaler
Strahlfu¨hrung aus, die im ta¨glichen Betrieb im Normalfall nicht realisierbar ist. Daher
muss die Fokusgro¨ße experimentell bestimmt werden.
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Abbildung 3.11: Schematische Darstellung der Monochromator Beamline PG2 am
FLASH. Der obere Teil des Bildes zeigt den Aufbau aus der Vogelperspektive, der untere
Teil von der Seite. Die Absta¨nde der Komponenten untereinander sind eingezeichnet (aus
[68]).
Fokuslage und Fokusgro¨ße
Die Fokuslage der PG2 Beamline kann bestimmt werden mit einem Flugzeitspektrome-
ter, welches in Ausbreitungsrichtung der XUV Strahlung verschiebbar ist [69]. Im Fokus
kommt es zu einer Sa¨ttigung des Signals der nachgewiesenen positiv geladenen Ionen
nach Ionisierung eines Edelgases durch die FLASH Pulse, die auf der Abnahme der Zahl
der Targetatome mit zunehmendem XUV Fluss basiert. Aus der Sa¨ttigungskurve kann
bei bekanntem Gasdruck, totalem Wirkungsquerschnitt der Photoionisation und Zahl der
einfallenden XUV Photonen, welche u¨ber einen hinter dem Flugzeitspektrometer positio-
nierten GMD bestimmt wird, die Fokusgro¨ße bestimmt werden. An der Beamline PG0 bei
38 eV ist mit dieser Methode die Fokusgro¨ße erfolgreich vermessen worden [70].
Im ta¨glichen Betrieb kann die Fokusgro¨ße am Experiment auch durch das Fluoreszenz-
signal auf einem Leuchtschirm bestimmt werden. Aufgrund der hohen XUV Flussdichte
im Fokus ist u¨blicherweise eine Abschwa¨chung notwendig, um ein lokale Zersto¨rung des
Schirms zu verhindern. Mit diesem Verfahren ist fu¨r 90 eV an der Beamline PG2 eine
Fokusgro¨ße von ∼ 275 x 400 µm2 gemessen worden [71].
Energieauflo¨sung
Das Auflo¨sungsvermo¨gen E/∆E des Monochromators ha¨ngt von der Photonenenergie
hνxuv, der Wahl des Beugungsgitters (200 Linien/mm oder 1200 Linien/mm) und vom
constant fixed focus (cff) Wert (cff= sin β/sin α, wobei α = Einfallswinkel auf das
Beugungsgitter und β = Beugungswinkel) ab. Eine Simulation sagt beispielsweise fu¨r Pho-
3.1. DER FREIE-ELEKTRONEN-LASER (FEL) 25
tonenenergien 25-100 eV und ein cff=2 eine Energieauflo¨sung von E/∆E 10000 bis 18000
voraus [68]. Die Energieauflo¨sung der PG Beamline kann auch experimentell bestimmt
werden, indem der Monochromator durch Absorptionsmessungen mit einem geeigneten
Absorbergas geeicht wird [70]. Bei 48 eV Photonenenergie und Neon als Targetgas wird
eine Energieauflo¨sung von 1500 ermittelt, die deutlich unter dem vorhergesagten Wert von
10000 liegt [71]. Das wird apparativen Einflu¨ssen (wie z.B. Fluktuationen in der o¨rtlichen
Position der XUV Pulse) zugeschrieben.
Transmission der Beamline
Wie die Energieauflo¨sung ist auch die Transmission der Beamline PG2 eine Funktion der
Photonenenergie hνxuv und des Einfallswinkels α. Theoretisch ermittelte Transmissions-
kurven in Abha¨ngigkeit von der Photonenenergie fu¨r verschiedene Einfallswinkel α beim
200 Linien/mm Beugungsgitter finden sich in Abbildung 3.12.
Abbildung 3.12: Theoretisch ermittelte
Transmissionskurven fu¨r die 0. Ordnung der
Strahlung an der Beamline PG2 als Funktion
der Photonenenergie fu¨r verschiedene Ein-
fallswinkel α unter Benutzung des 200 Li-
nien/mm Beugungsgitters (aus [71]).
Die Transmission kann auch experimentell bestimmt werden, indem mit Hilfe von zwei ge-
eichten GMD der Photonenfluß der XUV Strahlung vor und hinter der Beamline bestimmt
wird. Fu¨r hνxuv = 90 eV ist in der 0. Ordnung der PG2 fu¨r das 200 Linien/mm Gitter die
Transmission bestimmt worden zu ∼ 5% (bei α = 84◦), ∼ 17% (bei α = 86◦) und ∼ 24%
(bei α = 87◦) [71]. Bis auf wenige Ausnahmen ist die berechnete Transmission systema-
tisch gro¨ßer als die gemessene. Dies kann einem in der Simulation nicht zu beru¨cksichtigen,
partiellen Verlust des Strahls in dem Monochromator zugeschrieben werden.
Fu¨r ho¨here Beugungsordnungen nimmt die Transmission der Beamline deutlich ab, wie
Abbildung 3.13 zeigt. Hier ist die simulierte Transmission fu¨r das Beugungsgitter mit
200 Linien/mm fu¨r zwei verschiedene Einfallswinkel α als Funktion der Beugungsordnung
n aufgetragen. Die simulierten Werte zeigen in guter Na¨herung eine 1/n2 Abha¨ngigkeit,
nur die Beugungsordnung n=2 ist gegenu¨ber dieser Na¨herung stark unterdru¨ckt. Diese
Tatsache ist auch experimentell besta¨tigt worden [71].
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Abbildung 3.13: Transmission der Beam-
line PG2 als Funktion der Beugungsordnung
n beim Beugungsgitter mit 200 Linien/mm
fu¨r zwei verschiedene Einfallswinkel α. Die
Dreiecke und Punkte geben simulierte Werte
an, die gestrichelte rote Linie zeigt fu¨r beide
Einfallswinkel ein 1/n2 Gesetz (aus [71]).
3.2 Das NIR Lasersystem
Zur Durchfu¨hrung von zeitaufgelo¨sten Zwei-Farben Pump-Probe Experimenten wird eine
Strahlungsquelle beno¨tigt, deren ultrakurze Pulse zeitlich zu den XUV Pulsen von FLASH
synchronisiert sind. Zu diesem Zweck befindet sich ein Lasersystem in einem klimatisier-
ten Laserlabor in der Experimentierhalle von FLASH [Abbildung 3.5]. Seine ultrakurzen
NIR Pulse werden in optischen Beamlines aus dem Laserlabor an die verschiedenen Mes-
spla¨tze gefu¨hrt. In der vorliegenden Arbeit werden die NIR Pulse fu¨r die Erzeugung von
Kreuzkorrelationssignalen zur Bestimmung der relativen Ankunftszeit der FLASH Pulse
eingesetzt. Daher wird das NIR Lasersystem im Folgenden genauer beschrieben.
Aufbau und Strahlerzeugung
Abbildung 3.14 zeigt schematisch den Aufbau des NIR Lasersystems. Zur Erzeugung der
NIR Pulse (λnir= 800 nm) wird ein Ti:Sa Oszillator benutzt. Er wird optisch gepumpt
bei 532 nm und mit einer Leistung von ≥ 10 W (Verdi-V10, Coherent). Ti:Al2O3 (Titan-
Saphir) weist ein breites Versta¨rkungsprofil auf. In diesem Lasermedium ist daher eine
effektive Form der Modenkopplung, die Kerr-Linsen-Modenkopplung, mo¨glich [72].
Damit ko¨nnen Pulse mit Pulsdauern bis hinunter zu 10 fs erzeugt werden [73].
Im konkreten Fall haben die NIR Pulse aus dem Oszillator eine Pulsdauer von ≤ 100
fs, aber nur moderate Pulsenergie von < 3 nJ/Puls. Diese Pulse werden nach dem OP-
CPA (Optical Parametric Chirped Pulse Amplification) Verfahren [75] versta¨rkt. Das
Verfahren beruht auf der optisch parametrischen Versta¨rkung (OPA)[76], d.h. der
Versta¨rkung einer Signalwelle durch eine zusa¨tzlich eingestrahlte Pumpwelle ku¨rzerer Wel-
lenla¨nge in einen optisch nichtlinearen Kristall. Der nichtlineare Prozess fu¨hrt zu ei-
nem exponentiellen Wachstum der Signalwelle entlang des Kristalls [77]. U¨blicherweise
ist die Versta¨rkungsbandbreite fu¨r einen OPA Prozess deutlich gro¨ßer als bei regenera-
tiver Versta¨rkung [78], so dass der Prozess deutlich weniger durch das sogenannte ”gain
narrowing” (d.h. Reduzierung der Bandbreite des ultrakurzen Laserpulses wa¨hrend der
Versta¨rkung) beeinflusst ist [79]. Die optisch parametrische Versta¨rkung zeichnet sich au-
ßerdem dadurch aus, dass keine Energie im Kristall gespeichert wird und das Verfahren
somit keinen sto¨renden Temperatureinflu¨ssen unterworfen ist.
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Abbildung 3.14: Schematische Darstellung des NIR Lasersystemaufbaus. Ein Ti:Sa
Oszillator erzeugte ultrakurze aber schwache NIR Pulse. Nach dem OPCPA Verfahren
werden diese Pulse zuna¨chst zeitlich verla¨ngert und anschliessend versta¨rkt. Die fu¨r die
Versta¨rkung notwendigen Pumpphotonen stammen von einem zeitlich synchronisierten
Nd:YLF Lasersystem. Nach dem Versta¨rkung werden die NIR Pulse wieder zeitlich kom-
primiert und zum Messplatz geleitet (aus [74]).
Die Pumpphotonen fu¨r die optisch parametrische Versta¨rkung stammen von einem
Nd:YLF (Neodym-dotiertes Yttrium-Lithium Fluorid) Lasersystem [51]. Nd:YLF wird
als aktives Lasermaterial gewa¨hlt, weil es sich effizient mit Photodioden optisch pum-
pen la¨sst, eine große Versta¨rkung pro Umlauf besitzt und nur ein schwaches sogenanntes
”thermal lensing” zeigt [80], so dass das zeitliche Profil der Pulse u¨ber den Pulszug kon-
stant bleibt. Die kurzen Pumppulse (τp=12 ps (FWHM), Ep ≈ 600 µJ/Puls, λp = 532 nm)
werden zeitlich zu den NIR Pulsen des Ti:Sa Oszillators synchronisiert. Fu¨r eine effizien-
te Energieextraktion bei der optisch parametrischen Versta¨rkung mu¨ssen die Pulsla¨ngen
von Signal- und Pumppuls a¨hnlich groß sein [79]. Daher werden die Signalpulse bei λnir
= 800 nm durch einen Stretcher, bestehend aus einer Linse und einem Gitter mit 1200
Linien/mm, auf 10 ps verla¨ngert.
Die optisch parametrische Versta¨rkung findet in drei nichtlinearen LBO (Lithium Triborat,
LiB3O5) Kristallen statt. Zwei der Kristalle dienen als Vorversta¨rker und haben eine hohe
Versta¨rkung von ≥5000. Der dritte LBO Kristall dient als Power-Versta¨rker. Er liefert
zwar nur eine relativ geringe Versta¨rkung von ∼20, dafu¨r aber eine hohe Energieextrak-
tionseffizienz. Nach erfolgter Versta¨rkung werden die Pulse mit Hilfe eines Kompressors,
der von der Bauart identisch mit dem Stretcher ist, auf eine Pulsla¨nge von τnir ≈ 120 fs
komprimiert.
Die ausgekoppelten Pulse haben die selbe Pulsstruktur wie die XUV Strahlung von FLASH
[Abbildung 3.6]. Die Pulsenergie eines Mikropulses betra¨gt typischerweise Enir ≥ 15 µJ.
Spektrum der Strahlung
Bedingt durch die Charakteristik der Signalpulse des Ti:Sa-Oszillators ist die Strah-
lung durchstimmbar von λ = 790 - 830 nm (Abbildung 3.15). Die Spektrum hat eine
gaußfo¨rmiges Profil mit einer spektralen Breite von typischerweise 10-15 nm.
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Abbildung 3.15: Spektren der versta¨rkten ultrakurzen Pulse des NIR Lasersystems
(aus [81]).
Ra¨umliches Profil
Wie das Spektrum ist auch das ra¨umliche Strahlprofil na¨herungsweise gaußfo¨rmig (Ab-
bildung 3.16). Beim Austritt aus dem Fensterflansch der optischen Beamline hat das
Strahlprofil eine Halbwertsbreite von typischerweise 10 bis 20 mm.
(a) (b)
Abbildung 3.16: Strahlprofil eines Signalpulses aus dem Ti:Sa-Oszillator (a) und eines
versta¨rkten OPA Pulses (b) (aus [81]).
Dispersion und Selbstphasenmodulation
Man nehme an, ein ultrakurzer Puls sei bandbreitebegrenzt und habe die Pulsdauer
τ . Dieser Puls durchlaufe ein dispersives Medium mit dem komplexen Brechungsindex
n1(ω) = n
′
1(ω)− iγ1(ω). Der Imagina¨rteil γ1(ω) gibt die Absorption der einfallenden elek-
tromagnetischen Welle an. Dagegen bewirkt der Realteil n′1(ω), dass die Kreiswellenzahl
k(ω)=|~k|=n1(ω)·ω/c (c=Lichtgeschwindigkeit), die Phasengeschwindigkeit vp=(ω/k) und
die Gruppengeschwindigkeit vg=(dω/dk) Funktionen der Frequenz ω sind. Es kommt zu
einer Dispersion der Gruppengeschwindigkeit (”Group Velocity Dispersion- GVD). Die
verschiedenen Frequenzanteile innerhalb der Bandbreite des kurzen Pulses bewegen sich
dann mit verschiedenen Geschwindigkeiten durch das Medium. Qualitativ kann bei einem
Durchlaufen des ultrakurzen Pulses durch ein Medium mit Brechungsindex n1(ω) und der
La¨nge L die Dispersion definiert werden als Pulsverbreiterung/Einheitsbandbreite [82]:







Dabei spricht man fu¨r d2k/dω2 > 0 von normaler und fu¨r d2k/dω2 < 0 von anomaler
Dispersion. Wa¨hrend die GVD keinen Einfluss auf das spektrale Profil des Pulses hat,
fu¨hrt es zu einer Verbreiterung des zeitlichen Profils. Der Puls ist folglich nicht mehr
bandbreitebegrenzt. Konkret hat ein Puls nach Durchqueren des Mediums der La¨nge L
eine Pulsdauer von [83]
τ ′ = τ
√
1 + (τc/τ)4 (3.6)
mit der kritischen Pulsbreite τc = (2)
5/4
√
(L/v2g)(∂vg/∂ω). Nach Gleichung (3.6) ist die
Pulsverbreiterung bedeutend fu¨r sehr kurze Pulse mit τ  τc. Die Dispersion wird ausge-
nutzt bei der Pulskomprimierung mit Hilfe von Beugungsgittern [84].
Wird Strahlung hoher Intensita¨t I(t) auf ein dispersives Medium eingestrahlt, so spielt
neben dem u¨blichen linearen Anteil n1(ω) des Brechungsindex auch ein nichtlinearer Anteil
eine Rolle (optischer Kerr-Effekt):
n(ω, I) = n1(ω) + n2(ω) · I(t). (3.7)
Aufgrund der intensita¨tsabha¨ngigen Variation des Brechungsindex kommt es zu einer
Phasenmodulation der eingestrahlten Lichtwellen in dem Medium [85]; man spricht von
Selbstphasenmodulation. Aufgrund dessen erha¨lt ein kurzer Puls bei Durchlaufen des










Folglich werden einige Frequenzanteile des ultrakurzen Pulses zu neuen Frequenzen ver-
schoben, wodurch die spektrale Verteilung verbreitert wird. Dagegen tritt fu¨r den Fall
der reinen Selbstphasenmodulation ohne Beru¨cksichtigung der vom linearen Anteil des
Brechungsindex herru¨hrenden GVD keine A¨nderung des zeitlichen Pulsprofils auf.
Zeitliche Synchronisation der XUV Pulse von FLASH und der NIR Pulse
Vorausetzung fu¨r zeitaufgelo¨ste Pump-Probe Experimente mit den XUV Pulsen von
FLASH und den NIR Pulsen des versta¨rkten Ti:Sa Lasersystems ist eine zeitliche Synchro-
nisation der beiden unabha¨ngigen Strahlungsquellen und die Mo¨glichkeit einer kontrollier-
ten Variation des zeitlichen Delays ∆t der beiden Pulse auf der Probe. Fu¨r Letzteres ist
eine optische Delayline im Laserlabor integriert [18]. Mit einer Schrittgeschwindigkeit
bis hinunter zu 0,05 ps/s kann mit ihr die Ankunftszeit der NIR Pulse variiert werden.
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Zusa¨tzlich ist die Delayline mit einem Polarisator und einer λ/4 Platte ausgestattet. Damit
kann die gewu¨nschte Polarisation der ausgekoppelten NIR Strahlung eingestellt werden.
Fu¨r die zeitliche Synchronisation stellt ein Kristalloszillator stabile Frequenzen bei 27
MHz, 81 MHz, 108 MHz und 1,3 GHz zur Verfu¨gung. Die Referenzfrequenz von 1,3 GHz
steuert den Photoinjektor zur Erzeugung der Strahlung von FLASH. Die Referenzfrequen-
zen werden u¨ber ein 300 m langes, temperaturstabilisiertes Kabel vom Kristalloszillator
in das Laserlabor zum Ti:Sa Oszillator und zum Nd:YLF Pumplaser geliefert. Die Fre-
quenz von 108 MHz entspricht der Repetitionsrate des Ti:Sa Oszillators. Mit einer schnel-
len Photodiode wird diese Repetitionsrate gemessen und sta¨ndig mit der entsprechenden
Referenzfrequenz verglichen. Das geschieht mit einem Frequenzmischer, der die Phasen-
differenz ∆φ der beiden Signale misst und bei Abweichung von der Synchronisation ein
elektronisches Signal an ein Piezoelement im Resonator des Ti:Sa Oszillators weitergibt
[86]. U¨ber die Referenzfrequenzen werden auch die Lichtmodulatoren im Oszillator des
Nd:YLF Pumplaser fu¨r den OPA Prozess und des Nd:YLF Photokathodenlasers gesteu-
ert. Insgesamt gelingt damit auf elektronischem Wege eine zeitliche Synchronisation der
drei Lasersysteme [87]. Der verbleibende zeitliche Jitter liegt in der Gro¨ßenordnung von
nur noch ∼20 fs [88].
Jedoch tritt ein zeitlicher Jitter fu¨r die XUV Strahlung von FLASH auf [Kapitel 2]. Die
daraus resultierenden Ankunfszeitfluktuationen ∆tj der XUV Pulse relativ zu den NIR
Pulsen verhindern eine absolute Synchronisation der beiden Strahlungsquellen!
3.3 Dokumentierte Messmethoden des zeitlichen Jitters ei-
ner XUV Quelle
Die Auswertung zeitaufgelo¨ster Zwei-Farben Pump-Probe Messungen mit der XUV Strah-
lung eines FEL erfordert die Messung der relativen Ankunftszeit der Pulse relativ zu den
Pulsen der zeitlich zum FEL synchronisierten Strahlungsquelle. In diesem Kapitel werden
mehrere dafu¨r einsetzbare Verfahren mit ihren Vor- und Nachteilen vorgestellt.
3.3.1 Die Streakkamera
Bei einer Streakkamera erha¨lt man die zeitliche Information u¨ber einen einfallenden ul-
trakurzen Lichtpuls durch die ra¨umliche Verteilung eines durch diesen Puls erzeugten 2D
Photoelektronenbildes [89]. Das allgemeine Wirkprinzip einer Streakkamera kann Abbil-
dung 3.17 a) entnommen werden: der sich in y-Richtung ausbreitende, zeitlich zu cha-
rakterisierende Puls mit dem Intensita¨tsprofil I(t) tritt durch einen waagerechten Spalt.
Durch ein optisches System wird auf einer Photokathode ein Abbild dieses Spaltes erzeugt.
Der Puls lo¨st u¨ber den Photoeffekt Elektronen aus der Kathode aus, und seine zeitliche
Struktur spiegelt sich in dem emittierten Photoelektronenpuls NE(t) wider. Die Elektronen
werden unmittelbar nach ihrer Erzeugung durch ein elektrisches Feld in y-Richtung auf
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hohe Geschwindigkeiten beschleunigt. Mit einem abbildenden System fu¨r Elektronen wird
nach Signalversta¨rkung eine ortsaufgelo¨ste Abbildung auf einem Leuchtschirm erzielt.
Vor ihrem Auftreffen auf den Leuchtschirm ko¨nnen die Photoelektronen durch einen Kon-
densator senkrecht zu ihrer Ausbreitungsrichtung entlang der z Achse abgelenkt werden.
Wird an die Kondensatorplatten eine Sa¨gezahnspannung angelegt, die durch ein Triggersi-
gnal gestartet wird [Abbildung 3.17 b)], so ha¨ngt die Komponente zs(t) des Auftreffpunk-
tes auf dem Schirm vom Zeitpunkt t des Eintretens in den Kondensator ab. Daher gibt die
ra¨umliche Verteilung des Signals auf dem Leuchtschirm die Intensita¨tsverteilung I(t) des
einfallenden Lichtpulses wider. Zum anderen kann die relative Ankunftszeitdifferenz zweier
Pulse bestimmt werden. Treffen na¨mlich zwei aufeinanderfolgende Lichtpulse gegenu¨ber
dem Triggersignal bzw. den Pulsen einer Referenzquelle in einem relativen Zeitabstand von
∆t’ auf die Streakkamera, so wandert das Fluoreszenzsignal entlang z auf dem Schirm.
Aus dem Abstand ∆zs der Signalschwerpunkte la¨sst sich ∆t’ bestimmen.
Abbildung 3.17: a) Wirkungsprinzip der Streakkamera. Vier Pulse unterschiedlicher
Intensita¨t (dargestellt durch verschiedene Grauabstufungen), die o¨rtlich und zeitlich von-
einander getrennt sind, erzeugen an verschiedenen Stellen des Leuchtschirmes ein Signal.
Eine Mikrokanalplatte (MCP) wird zur Signalversta¨rkung eingesetzt. b) Durch die an die
Ablenkplatten angelegte Sa¨gezahnspannung kann eine zeitliche Charakterisierung der ul-
trakurzen Lichtpulse vorgenommen werden, da die vertikale Lage des Auftreffpunkts auf
dem Leuchtschirm ein Maß fu¨r den Zeitpunkt des Eintretens des Elektronenpulses in den
Ablenkkondensator ist (aus [4]).
Die Zeitauflo¨sung der Streakkamera ist bestimmt durch die Halbwertsbreite des Fluores-
zenzsignals auf dem Leuchtschirm. Bei fester Pulsform und Pulsdauer des einfallenden
Pulses ist diese Gro¨ße bestimmt durch die o¨rtliche Auflo¨sung des abbildenden Systems
fu¨r die Elektronen und die Breite der Energieverteilung ∆Ekin. Diese Gro¨ße wiederum
ha¨ngt entscheidend vom Zeitintervall ∆tm ab, in welchem sich die Elektronen zwischen
Photokathode und beschleunigendem Netz befinden, da es zu Coulomb-Wechselwirkungen
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zwischen den hier noch langsamen Photoelektronen und damit einer Verbreiterung von
∆Ekin kommt [90]. Damit die Zeit ∆tm mo¨glichst klein wird, muss E0 >> ∆Ekin gelten,
wobei E0 fu¨r die kinetische Energie der Elektronen steht. Mit einer gepulsten Photokatho-
de und dem damit verbundenen ho¨heren Extraktionsfeld kann eine Zeitauflo¨sung unter 1
ps realisiert werden [91]. Heutzutage sind Streakkameras mit einer Zeitauflo¨sung von ∼
200 fs kommerziell erha¨ltlich [4]. Aufgrund der in diesem Fall nur geringen Zahl an Pho-
toelektronen ist eine solch hohe Zeitauflo¨sung aber mit einem nur sehr eingeschra¨nkten
dynamischen Bereich verbunden.
Streakkamera am FLASH
Eine kommerzielle Streakkamera (Model C5680, Hamamatsu) [4], welche sensitiv im NIR
und im gesamten optischen Spektralbereich ist, wird routinema¨ßig zur Messung der re-
lativen Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH bezogen auf die NIR Pulse des Ti:Sa
Lasersystems verwendet. Etwa 0,1 % der NIR Strahlung wird zur Streakkamera transpor-
tiert. Als Zeitmarker fu¨r die Strahlung von FLASH wird die Dipolstrahlung verwendet,
welche bei der Umlenkung der beschleunigten Elektronen nach der Strahlerzeugung in den
Beamdump emittiert wird. Diese Dipolstrahlung wird u¨ber eine 55 m lange seperate Be-
amline zur Streakkamera transportiert [Abbildung 3.5] und dort auf deren Eintrittsspalt
fokussiert. Beim Transport der Strahlung tritt Dispersion auf und verursacht eine zeitliche
Verbreiterung der urspru¨nglich etwa 100 fs langen Pulses auf etwa 10 ps. Abbildung 3.18
a) zeigt die Photoelektronensignale erzeugt durch die NIR Laserpulse bzw. die Dipolpulse.
Abbildung 3.18: a) Photoelektronensignal erzeugt durch NIR Laserpulse (oben) und
Dipolstrahlungspulse (unten) detektiert mit einer Streakkamera. Die Dipolstrahlung
stellt einen Zeitmarker fu¨r die Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH dar. Die Zeitachse
verla¨uft vertikal, das Zeitfenster ist ∼150 ps. b) Abweichung der Ankunftszeit der Di-
polpulse bezu¨glich der NIR Laserpulse gemessen u¨ber 6 Stunden. Jeder einzelne Punkt
ist ermittelt worden u¨ber die Auswertung einer Messung aus a); der Nullpunkt der Skala
wird willku¨rlich gewa¨hlt (aus [92]).
Die Information u¨ber die relative Ankunftszeit der beiden Pulse ist in dem o¨rtlichen Ab-
stand der Schwerpunkte beider Signale entlang der vertikalen Zeitachse enthalten. An die
gemessenen Daten wird eine Gaußfunktion angefittet und fu¨r beide Pulse die Peakposition
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bestimmt. Die Genauigkeit dieser Bestimmung liegt bei ∼300 fs, was der Zeitauflo¨sung der
Methode entspricht [92]. Die auf diese Weise von Makropuls zu Makropuls bestimmte Dif-
ferenz in der Ankunftszeit beider Pulse gemessen u¨ber mehrere Stunden ist in Abbildung
3.18 b) dargestellt.
Inzwischen ist eine Ro¨ntgen Streakkamera, wie sie zu¨kunftig beispielsweise fu¨r den XFEL
beno¨tigt wird, erfolgreich getestet worden [93]. Obwohl Modelle mit Repetitionsraten von
≥ 100 MHz kommerziell erha¨ltlich sind [4], ist im aktuellen Aufbau am FLASH die De-
tektionsrate limitiert durch die Ausleserate der Kamera, die den Leuchtschirm u¨berwacht.
Daher gibt die Streakkamera keinerlei Auskunft u¨ber die relative Ankunftszeit der einzel-
nen Mikropulse innerhalb der Makropulse von FLASH.
3.3.2 Timing Electro-Optical Sampling
Das Electro-Optical Sampling (EOS) [94] beruht auf der Induzierung einer
voru¨bergehenden Doppelbrechung in einem optisch nichtlinearen Kristall durch das elek-
trische Feld eines relativistischen Elektronenpaketes.
Das Prinzip des EOS kann Abbildung 3.19 entnommen werden: auf relativistische Ener-
gie beschleunigte Elektronenpakete passieren einen optisch nichtlinearen Kristall. Im La-
borsystem besitzt das Coulombfeld der Ladungen nur eine Komponente transversal zur
Ausbreitungsrichtung der Elektronenpakete. Diese Transversalkomponente verursacht in
dem nahegelegenen Kristall eine voru¨bergehende Doppelbrechung fu¨r die Zeit, in der sich
das Elektronenpaket in unmittelbarer Na¨he zum Kristall befindet [95]. Fu¨r einfallendes
linear polarisiertes Licht, welches wa¨hrend dieser voru¨bergehenden Doppelbrechung den
Kristall durchla¨uft, wird die Polarisationsrichtung gedreht (Pockels Effekt). Durchla¨uft
der ultrakurze Laserpuls den Kristall unter einem Winkel θ bezu¨glich der Ausbreitungs-
richtung der Elektronenpakete, so erfahren verschiedene Punkte entlang des transversalen
Pulsprofils je nach relativer Lage des Elektronenpulses verschieden starke Doppelbrechung.
La¨sst man nur den Anteil der Strahlung mit gedrehter Polarisation einen Polarisator pas-
sieren, so erha¨lt man auf einem Detektor ein ortsaufgelo¨stes Bild, in welchem die zeitliche
Struktur des Elektronenpulses impra¨gniert ist [Abbildung 3.19 c)]. Da die Sta¨rke der
voru¨bergehenden Doppelbrechung proportional zur Dichteverteilung im Elektronenpuls
ist, kann die Methode zur Charakterisierung des Elektronenpulses benutzt werden [96].
Andererseits ist die Lage des Signalschwerpunkts davon abha¨ngig, zu welcher Zeit sich der
Elektronenpuls und der Laserpuls relativ zueinander in unmittelbarer Na¨he zum Kristall
aufgehalten haben. Die gemessene Ortskoordinate x kann daher in eine Zeitkoordinate t
umgerechnet werden nach der Formel [97]:
t = x tan θ/c. (3.9)
Eine Verschiebung des Signalschwerpunkts um ∆x gegenu¨ber einem willku¨rlich gewa¨hlten
Referenzpunkt x0 resultiert aus einer Differenz der Ankunftszeiten von Elektronen- und
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Laserpuls von ∆t am Kristall. Mit diesem Verfahren ist die relative Ankunftszeit der Pulse
von SLAC mit einer Genauigkeit von ∼60 fs bestimmt worden [98].
Abbildung 3.19: Schematische Darstellung des Electro-Optical Samplings: ein ultra-
kurzer Laserpuls (rot) durchla¨uft einen optisch nichtlinearen Kristall (gelb) unter ei-
nem Winkel θ bezu¨glich der Fla¨chennormalen. Ein senkrecht zur Ausbreitungsrichtung
kontrahierter relativistischer Elektronenpuls (schwarze Ellipse) passiert den Kristall in
unmittelbarer Na¨he und sorgt fu¨r eine tempora¨re Doppelbrechung. a) Die Vorderseite
des Elektronenpulses wechselwirkt mit dem Laserpuls im Kristall. b) Die Ru¨ckseite des
Elektronenpulses wechselwirkt mit dem Laserpuls im Kristall. c) Der Elektronenpuls hat
den Kristall passiert und seine zeitliche Struktur ist impra¨gniert auf das gemessene Po-
larisationsprofil. Nur der Anteil gedrehter Polarisation wird durch den Polarisationsfilter
durchgelassen (grauer Peak). Der Schwerpunkt des Signals liegt bei t0 und seine Lage ist
abha¨ngig von der relativen Ankunftszeit von Laser- und Elektronenpuls am Kristall. Die
zeitliche Breite τ stellt eine Faltung aus der Pulsdauer des Elektronenpulses, der Ant-
wortfunktion des Kristalls und der Pulsdauer des abtastenden ultrakurzen Laserpulses
dar (aus [98]).
Electro-Optical Sampling am FLASH
Der Aufbau zur Messung der relativen Ankunftszeit der Elektronenpakete von FLASH
wird als Timing Electro-Optical Sampling (TEO) bezeichnet und befindet sich im
Beschleunigungstunnel [99]. Die NIR Pulse werden mit einer 160 m langen ”single mode”
Glasfaser aus dem Laserlabor zum TEO Aufbau gebracht. Bei diesem Transport wird die
Polarisation der NIR Strahlung nicht beeinflusst. Die in der Glasfaser auftretende Puls-
verla¨ngerung aufgrund der GVD kann mit einem Gitterkompressor und einem Glasstab
aus geeignetem Material kompensiert werden [100]. Zusa¨tzlich wird ein genetischer Lernal-
gorithmus eingesetzt [101]. Nach der gesamten Dispersionskompensation haben die NIR
Pulse eine Pulsdauer von τnir ∼ 140 fs (FWHM) [99]. Als TEO Kristall verwendet man
Galliumphosphid (GaP). Abbildung 3.20 a) zeigt eine typische Messung. Entlang der x-
Achse wird ein Intensita¨tsplot aufgenommen. Als Marker fu¨r den Ort wird die ansteigende
Flanke des Signal benutzt. Nach Gleichung (3.9) entspricht diese Orts- einer Zeitkoordina-
te. Die Zeitauflo¨sung dieser Messmethode wird zu ∼50 fs bestimmt [99]. Abbildung 3.20
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b) zeigt eine Messung der relativen Ankunftszeit der Elektronenpakete im Vergleich zu
den NIR Pulsen am GaP Kristall u¨ber 1 Stunde. Der RMS Wert des zeitlichen Jitters
betra¨gt ∼400 fs.
(a) (b)
Abbildung 3.20: a) Typisches TEO Signal im Einzelschuss. Gezeigt ist ein Inten-
sita¨tsplot entlang der Zeitachse. Der Zeitmarker wird erhalten durch einen Fit an die
ansteigende Flanke des Signals (aus [102]). b) Langzeitmessung der relativen Ankunfts-
zeit der Elektronenpakete von FLASH im Vergleich zu den NIR Pulsen am GaP Kristall.
Der Nullpunkt der Skala wird willku¨rlich gewa¨hlt. Die blauen Kreuze stellen Schuss fu¨r
Schuss die relative Ankunftszeit des ersten Pulses im Makropuls dar, erhalten aus dem
Fit an Signale wie in a). Die gru¨ne Kurve ist eine gegla¨ttete Kurve der Messpunkte (aus
[99]).
Das TEO Verfahren zur Bestimmung der relativen Ankunftszeit der Elektronenpakete ist
eine nicht invasive Methode mit hoher Zeitauflo¨sung. Die Bewegung der Elektronen, die
die XUV Strahlung erzeugen, wird trotz der Na¨he zum TEO Kristall nicht beeinflusst
und fu¨r die NIR Laserpulse reicht die Auskopplung eines geringen Teils der Strahlung
aus. Außerdem ist die Methode bereits erfolgreich im Rahmen eines realen Pump-Probe
Experiments unter Verwendung der ultrakurzen Ro¨ntgenpulse von SPPS am SLAC ein-
gesetzt worden [103]. Der Nachteil des Verfahrens ist, dass die Jittermessung nicht am
Ort des eigentlichen Pump-Probe Experimentes, sondern in deutlichem Abstand dazu im
Beschleunigungstunnel stattfindet. Daher liefert die Methode keinerlei Aussagen u¨ber die
Beitra¨ge der eigentlichen Strahlerzeugung im Undulator und der Beamline zum zeitlichen
Jitter (Jitterquellen 2 und 3 in Abbildung 2.5).
3.3.3 Ro¨ntgenreflektion an nicht-thermisch schmelzenden Festko¨rpern
Die Methode der Ro¨ntgenreflektion an nicht-thermisch schmelzenden Festko¨rpern basiert
auf einer A¨nderung der Intensita¨t der Bragg-Reflexionen fu¨r einen XUV oder Ro¨ntgenpuls
durch einen zeitlich verzo¨gert eingestrahlten, ultrakurzen, intensiven Laserpuls. Durch
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diesen werden die Atome in einem Halbleiterkristall in Bewegung versetzt und es kommt
zu einer A¨nderung der interatomaren Potentiale [104]. Dadurch wird ein ultraschnelles
Schmelzen des Halbleitermaterials verursacht, welches auf einer Zeitskala von mehreren
hundert fs stattfindet [105]. Diese Zeit fu¨r das Schmelzen ist deutlich ku¨rzer als die Gleich-
gewichtszeit, die bis zur Einstellung des thermischen Gleichgewichts vergeht und in der
Gro¨ßenordnung von ein paar ps liegt [106]. Daher spricht man von nicht-thermischem
Schmelzen (non-thermal melting).
Ein Ro¨ntgenpuls wird unter einem Bragg-Winkel θB [107] auf einen Halbleiterkristall
eingestrahlt. Trifft er zeitlich kurz nach einem NIR Laserpuls (τnir = 120 fs) auf
den Kristall, so nimmt die Beugungsintensita¨t aufgrund der induzierten Konformati-
onsa¨nderung auf einer schnellen Zeitskala (< 1 ps) ab [105]. Eine solche zeitaufgelo¨ste
Ro¨ntgenreflektivita¨tsmessung kann einerseits dazu dienen, Zeitskalen fu¨r die laserindu-
zierte atomare Umordnung zu bestimmen. Das ist in der Vergangenheit fu¨r InSb Kristalle
[108], du¨nne organische Filme [109] und du¨nne Germanium Filme auf Silizium-Substraten
[110] geschehen. Die zweite Anwendungsmo¨glichkeit des Experiments ist die Bestimmung
der relativen Ankunftszeit des Ro¨ntgenpulses im Vergleich zum NIR Puls. Experimentell
wird der NIR Puls (Pumppuls) dazu u¨blicherweise unter einem steileren Einfallswinkel als
θB eingestrahlt [Abbildung 3.21 (b)]. Dann ist fu¨r verschiedene Punkte auf der Probe die
Ankunftszeitdifferenz ∆t der beiden Pulse relativ zueinander verschieden. Die zeitliche In-
formation fu¨r ∆t ist enthalten in der o¨rtlichen Koordinate x entlang der Probe. Abbildung





Abbildung 3.21: (a) Einzelschussaufnahmen von reflektierten Ro¨ntgenstrahlen an einer
InSb Probe. Das obere der beiden Bilder zeigt die ungesto¨rte Bragg-Reflexion; das untere
Bild zeigt dieselbe Messung, wenn zusa¨tzlich ein NIR Laserpuls eingestrahlt wird. An dem
Ort mit gleichzeitigem zeitlichen U¨berlapp (x0) tritt ein scharfer Abfall in der reflektierten
Intensita¨t auf. (b) Geometrie des Experiments (aus [111]).
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Als Probe wird ein InSb Kristall verwendet, der ultrakurze Ro¨ntgenpuls stammt vom
SPPS. Das obere der beiden Bilder zeigt die Bragg-Reflexion der Ro¨ntgenstrahlung ohne
Sto¨rung. Im unteren Bild wurde zusa¨tzlich ein NIR Puls eingestrahlt. Entlang der Orts-
koordinate x beobachtet man an einem bestimmten Ort x0 eine A¨nderung der Intensita¨t
der reflektierten Ro¨ntgenstrahlung. Hier liegt zeitlicher U¨berlapp (∆t = 0) vor. Fu¨r Ko-
ordinaten x < x0 (links von der Kante) trifft der Ro¨ntgenpuls vor dem NIR Laserpuls ein
und man sieht die ungesto¨rte Bragg-Reflexion. Fu¨r x > x0 tritt das durch den NIR Puls
induzierte nicht-thermische Schmelzen auf und die reflektierte Intensita¨t ist geringer. Die
Zeitauflo¨sung des Verfahrens ist vorgegeben durch die Pulsla¨nge des Ro¨ntgenpulses und
das Auflo¨sungsvermo¨gen des abbildenden Systems und wird fu¨r Reflexion an der (111)
Ebene zu ≤ 130 fs abgescha¨tzt [111].
Prinzipiell ist die beschriebene Messmethode dazu geeignet, die relative Ankunftszeit der
Pulse einer XUV Quelle relativ zu den NIR Pulsen zu messen. Jedoch findet durch die in
dem Festko¨rper auftretende Konformationsa¨nderung eine dauerhafte lokale Zersto¨rung der
Probe statt. Daher ist die Methode fu¨r eine Schuss zu Schuss Diagnostik nicht geeignet.
Außerdem ist die Methode invasiv fu¨r beide Pulse.
3.3.4 Induzierte A¨nderung der optischen Reflektivita¨t an GaAs Ober-
fla¨chen
Das hier vorgestellte Verfahren zur Messung der Ankunftszeit der Pulse einer XUV Quelle
a¨hnelt der Ro¨ntgenreflektion an nicht-thermisch schmelzenden Festko¨rpern [Kapitel 3.3.3].
Auch hier wird die U¨berlagerung eines XUV und eines Laserpulses auf einem Festko¨rper
vorgenommen. Jedoch ist nicht die Intensita¨t der reflektierten Ro¨ntgenstrahlung die Mess-
gro¨ße, sondern die durch den XUV Puls induzierte A¨nderung der Reflektivita¨t fu¨r den
Laserpuls. Damit ist in diesem Fall der XUV Puls der Pumppuls und der Laserpuls der
Probepuls.
Als Target fu¨r die Kreuzkorrelation wird undotiertes Gallium Arsenid (GaAs) verwendet.
Die Absorption von einfallender Strahlung durch den Kristall ist u¨ber den Imagina¨rteil des
komplexen Brechungsindex n1(ω) = n
′
1(ω)− iγ1(ω) bestimmt, wa¨hrend in die Reflektivita¨t
sowohl Imagina¨r- als auch Realteil eingehen. Die Reflektivita¨t ist durch folgende Formel
gegeben [112]:
R(λ) =




Die physikalische Gro¨ße, die die Antwort einer Kristallstruktur auf ein elektrisches Feld
beschreibt, ist die dielektrische Funktion  = 1 + i2. Sie ist mit dem Brechungsindex
verknu¨ft u¨ber [107]:
√
 = n1. (3.11)
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Fu¨r Real- und Imagina¨rteil der dielektrischen Funktion gilt dann:
1 = n
′2
1 − γ21 , 2 = 2n′1γ1. (3.12)
Durch einfallendes Licht im optischen oder NIR Spektralbereich ko¨nnen in Metallen und
Halbleitern longitudinale Eigenschwingungen des Elektronengases (Plasmonen) angeregt
werden. Dagegen wird das dielektrische Verhalten der Materialien meist durch Interband-
U¨berga¨nge dominiert [112]. Bei Halbleitern sind das U¨berga¨nge vom Valenz- in das Lei-
tungsband, die voneinander durch die Bandlu¨cke Eg getrennt sind.
Abbildung 3.22 (a) zeigt die Bandstruktur von GaAs. Offensichtlich handelt es sich bei
GaAs um einen direkten Halbleiter. Die Bandlu¨cke fu¨r GaAs ist temperaturabha¨ngig [113]
und betra¨gt bei Zimmertemperatur Eg ≈ 1,4 eV [114]. Demnach befindet sich bei Raum-
temperatur bei λxuv = 880 eine Absorptionskante und im FIR Spektralbereich ist GaAs
transparent. Reflektionsmessungen an GaAs Kristallen fu¨r Licht im optischen und UV
Spektralbereich zeigen [115], dass die Reflektivita¨t R(λ) mehrere Maxima besitzt [Abbil-
dung 3.22 (b)]. Diese basieren auf direkten U¨berga¨ngen aus dem Valenzband in spezielle
Energiezusta¨nde im Leitungsband.
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Abbildung 3.22: (a) Bandstruktur von GaAs bei Raumtemperatur. Mit eingezeichnet
ist die Anregung L3V − L1 (aus [116]). (b) Reflektivita¨t von GaAs bei 80 ◦K als Funktion
der Photonenenergie der einfallenden Strahlung. Die Peaks in der Reflektivita¨t resultieren
aus direkten U¨berga¨ngen vom Valenzband in spezielle Energiezusta¨nde im Leitungsband.
Die U¨berga¨nge sind den verschiedenen Signalpeaks zugeordnet (aus [115]).
In der Vergangenheit ist die zeitliche Entwicklung der dielektrischen Funktion nach der
Wechselwirkung einer GaAs Oberfla¨che mit einem ultrakurzen Puls, welcher sowohl eine
Elektronen- wie auch eine Gitterdynamik auslo¨st, untersucht worden [116]. Im Folgenden
wird diskutiert, wie sich die dielektrische Funktion und somit die Reflektivita¨t fu¨r einen
NIR/optischen Puls zeitabha¨ngig verha¨lt, wenn zusa¨tzlich ein um ∆t verzo¨gert einfallen-
der XUV Puls die GaAs Oberfla¨che anregt. Dazu sind Reflexionsexperimente an GaAs
durchgefu¨hrt worden, bei denen der XUV Pumpuls von FLASH (hνxuv ≈ 40 eV) und der
reflektierte Probepuls von dem in Kapitel 3.2 vorgestellten Lasersystem stammt [117]. Fu¨r
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800 nm Strahlung sind nur Interband-U¨berga¨nge in der Na¨he des Γ-Punktes [Abbildung
3.22 (a)] mo¨glich. Dagegen ko¨nnen bei 400 nm U¨berga¨nge mit verschiedenen |~k|-Werten
zwischen den L- und Γ-Punkten auftreten. Insbesondere liegt in der Na¨he dieser Photo-
nenenergie aufgrund des U¨bergangs L3V − L1 ein Maximum vor.
Der Versuchsaufbau des Kreuzkorrelationsexperiments ist schematisch in Abbildung 3.23
zu sehen. Der ultrakurze optische/NIR Puls (400 nm/800 nm) trifft auf eine GaAs(100)
Oberfla¨che und wird unter einemWinkel von 53◦ reflektiert. Die Intensita¨t der reflektierten
Welle wird mit einer schnellen Fotodiode gemessen. Der XUV Puls von FLASH fa¨llt unter
einem Winkel von 41,5◦ um ∆t zeitverzo¨gert auf die Festko¨rperoberfla¨che.
Abbildung 3.23: Versuchsaufbau zur Mes-
sung des Einflusses eines XUV Pulses auf das
Reflektionsverhalten eines optischen/NIR
Laserpulses an einer GaAs Oberfla¨che (aus
[117]).
Abbildung 3.24 zeigt die relative A¨nderung ∆R/R= Rxuv-R/R der Reflektivita¨t als Funk-
tion von ∆t. Dabei ist R die Reflektivita¨t ohne XUV Puls und Rxuv die Reflektivita¨t
mit XUV Puls. Nach der Absorption der XUV Strahlung nimmt die Reflektivita¨t fu¨r die
800 nm Strahlung zuna¨chst schnell ab, worauf es anschließend mit zunehmendem De-
lay zu einem Anstieg mit ∆R/R>0 kommt. Danach relaxiert das System und auf einer
Zeitskala von mehreren 100 ps, wobei sich die Reflektivita¨t langsam dem Wert ∆R/R=0
na¨hert [Abbildung 3.24 a)]. Abbildung 3.24 b) zeigt, dass fu¨r 400 nm Strahlung anfa¨nglich
ebenfalls eine Abnahme der Reflektivita¨t auftritt, anschliessend aber der Wert ∆R/R =
0 innerhalb von ∼10 ps erreicht wird, ohne dass es zu ∆R/R>0 kommt. Der Effekt der
XUV induzierten Reflektivita¨tsa¨nderung ist fu¨r 400 nm Strahlung kleiner, wie auch Abbil-
dung 3.25 zeigt. Die Zeitskala fu¨r den anfa¨nglichen Abfall der Reflektivita¨t kann anhand
von Abbildung 3.24 c) bestimmt werden. Die Messdaten sind hier mit Hilfe des Timing
Electro-Optical Sampling [Kapitel 3.3.2] auf den zeitlichen Jitter der XUV Strahlung von
FLASH korrigiert worden. Ein Fit (bestehend aus der Faltung zwischen einer exponentiell
abfallenden Funktion und einer Gaußfunktion [117]) an die Messdaten liefert eine Halb-
wertbreite von 160 ± 44 fs. Da ∆R/R eine Funktion des zeitlichen Delays ∆t zwischen
Pump- und Probepuls ist und die A¨nderung auf einer fs Zeitskala stattfindet, kann dieser
Effekt zum Aufbau eines Kreuzkorrelators zur Messung der relativen Ankunftszeit der
XUV Pulse von FLASH benutzt werden.
Dieses Schema hat gegenu¨ber dem nicht-thermischen Schelzen den Vorteil, dass die indu-
zierte dynamische Umordnung in dem Halbleiter vollsta¨ndig reversibel ist, so lange die
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Abbildung 3.24: Durch XUV Pulse induzierte A¨nderung ∆R/R der Reflektivita¨t fu¨r
optische/NIR Strahlung an einer GaAs Oberfla¨che als Funktion des zeitlichen Delays ∆t
zwischen beiden Pulsen. Fu¨r Delays ∆t < 0 trifft der NIR Puls vor, fu¨r ∆t > 0 nach
dem XUV Puls auf die Probe. a) Die Funktion ∆R/R (∆t) zeigt einen steilen Abfall mit
anschließendem Anstieg auf∆R/R>0. Danach kommt es auf einer Zeitskala von mehreren
100 ps zu einer Relaxation des Systems auf ∆R/R=0. b) Auf einer feineren Zeitskala ist
der anfa¨ngliche Abfall von ∆R/R mit anschließender Relaxation des Systems deutlicher
zu sehen. Im Vergleich zu 800 nm ist der Effekt bei der 400 nm Strahlung kleiner und die
Reflektivita¨t na¨hert sich innerhalb von ein paar ps demWert ohne XUV Strahlung, wobei
∆R/R≤0. c) Auf einer noch feineren Zeitskala kann die Breite der abfallenden Flanke
von ∆R/R bestimmt werden. Die Messdaten sind mit Hilfe des Timing Electro-Optical
Sampling [Kapitel 3.3.2] auf den zeitlichen Jitter bereinigt worden. Die ermittelte Breite
von ∼ 160 fs entspricht in etwa der Pulsdauer τnir (aus [117]).
Abbildung 3.25: Minimum von ∆R/R als
Funktion des XUV Flusses. Fu¨r die 800
nm Pulse ergibt sich bis 6 mJ/cm2 ein li-
nearer Zusammenhang, fu¨r ho¨here Flu¨sse
geht die Gro¨ße der Reflektivita¨tsa¨nderung in
Sa¨ttigung. Fu¨r die 400 nm Pulse verha¨lt sich
das Signal bis 10 mJ/cm2 na¨herungsweise li-
near, der Effekt ist aber kleiner (aus [117]).
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Intensita¨t des XUV Pulses unterhalb der Zersto¨rschwelle des Kristalls bleibt [118]. Diese
liegt fu¨r GaAs bei ∼ 50 mJ/cm2 [119]. Außerdem findet die Relaxation des GaAs Kristalls
nach der Sto¨rung durch den NIR Puls auf einer ps Zeitskala statt [116]. Somit kann diese
Kreuzkorrelationsmethode, vorausgesetzt das Aufnahmesystem ist schnell genug, bei der
vollen Repetitionsrate (MHz) der XUV Pulse von FLASH arbeiten und hat das Potential,
die relative Ankunftzeit jedes einzelnen Mikropulses innerhalb der Makropulse zu vermes-
sen. Abscha¨tzungen zufolge sollte die Methode anwendbar sein fu¨r Photonenenergien bis
zu 10 keV [117], so dass sie zuku¨nftig auch am XFEL [30] anwendbar wa¨re. Ein Nachteil
der Methode ist allerdings, dass sie invasiv fu¨r beide Pulse ist.
3.4 Edelgase in intensiven Laserfeldern
3.4.1 Anregung und einfache Ionisation von Edelgasatomen in einem
linearen Prozess
Unter Photoanregung versteht man die resonante Anregung eines Atoms vom Zustand a
in einen energetisch ho¨heren Zustand b durch Absorption eines Photon mit hν = Eb − Ea.
Eine Voraussetzung fu¨r diesen resonanten Prozess ist die Erfu¨llung der jeweiligen Aus-
wahlregeln [120]. Die anfa¨ngliche Besetzungsdichte Nb,0 des angeregten Zustands b wird
durch spontane Emission im Laufe der Zeit abgebaut gema¨ß der Formel [121]:
Nb(t) = Nb,0 · e−tAb . (3.13)
Es gilt Ab =
∑
l
Abl, wobei Abl der Einstein-Koeffizient der spontanen Emission ist und l die
Zusta¨nde mit Energieeigenwerten El angibt, in welchen sich das Atom nach dem Prozess
befinden kann. Nach dermittleren spontanen Lebensdauer τb ist die Besetzungsdichte
des Zustands auf 1/e des Anfangswertes abgesunken.
Ist hν > IP1 (wobei IP1 = 1. Ionisierungspotential), so kann die Anregung eines Elek-
trons in einen freien Zustand positiver Energie im Kontinuum stattfinden. Man spricht von
Photoionisation. Wird bei diesem Prozess eines der am schwa¨chsten gebundenen Valen-
zelektronen emittiert, so hat es die kinetische Energie Ekin = hν − IP1. Die Wahrschein-
lichkeit fu¨r einen Ionisationsprozess wird durch den partiellen Wirkungsquerschnitt
σ(1) angegeben. Dieser gibt die Wahrscheinlichkeit fu¨r eine Wechselwirkung zwischen dem
anfa¨nglich im Zustand a befindlichen Atom (ha¨ufig ist das der Grundzustand) und der
einfallenden Strahlung an. Der Index kennzeichnet dabei, dass es sich um die Absorption
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wobei α die Feinstrukturkonstante, a0 den Bohrschen Atomradius und ga das statisti-
sche Gewicht des diskreten Anfangszustands beschreibt. Der partielle Wirkungsquerschnitt
wird in der Einheit Megabarn (Mb) angegeben, wobei 1 Mb = 10−22 m2. Das Matrix-
element Mac charakterisiert den Dipolu¨bergang von einem gebundenen Anfangszustand a












Fu¨r winkelaufgelo¨ste Photoemissionsexperimente ist auch derAsymmetrieparameter β
wichtig. Diese von der Frequenz ν der ionisierenden Strahlung abha¨ngige Gro¨ße tra¨gt der
Tatsache Rechnung, dass die o¨rtliche Verteilung der Photoelektronen in Atomen anisotrop






[1 + β(ac)P2(cosΘ)]. (3.16)
Dabei ist Θ der Winkel zwischen dem elektrischen Feldvektor der einfallenden Strahlung
und der Emissionsrichtung der Elektronen und P2(cosΘ) das Legendre Polynom zweiter
Ordnung.
Fu¨r die Winkelabha¨ngigkeit der Emission der Photoelektronen aus einem Targetgas gilt
die folgende Proportionalita¨t [124]:






Im Anhang sind fu¨r die Edelgase Neon, Krypton und Xenon experimentell ermittelte Werte
fu¨r σ(1) und β als Funktion der Photonenenergie zu finden.
Wa¨hrend im IR und sichtbaren Spektralbereich nur die am schwa¨chsten gebundenen Va-
lenzelektronen angeregt werden, ist durch VUV/XUV Strahlung auch die Anregung von
Elektronen in inneren Schalen mo¨glich. Liegt der angeregte Zustand energetisch u¨ber dem
Grundzustand des Ions A+, so ist neben der spontanen Emission auch ein strahlungsloser
U¨bergang in einen Zustand des einfach geladenen Ions unter Freisetzung eines Elektrons
mo¨glich. Man spricht dann von Autoionisation. Der Ionisationsprozess hinterla¨sst eine
Lu¨cke in einer inneren Schale des Atoms, die durch ein Elektron aus einer ho¨heren Schale
gefu¨llt werden muss. Dabei kann es statt der Emission eines Lichtquants auch zur Emission
eines weiteren Elektrons aus einer a¨ußeren Schale kommen. Man spricht dann von einem
Auger-Prozess.
3.4.2 Nicht-lineare Ionisation von Edelgasatomen
Tritt Photoionisation eines Atoms A auf obwohl hν < IP1, so mu¨ssen fu¨r den Ionisations-
prozess mindestens zwei Photonen absorbiert worden sein. Man spricht in diesem Falle
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von einem nicht-linearen Ionisationsprozess. Die Rate fu¨r einen solchen Prozess wird






Dabei ist |~E| der Betrag der elektrischen Feldsta¨rke der Strahlung und Eb die Bindungs-
energie des Elektrons. Fu¨r variable ν und |~E| ist der Bereich mit γ2 ∼ 1 klein. Interessanter
sind daher die Extremfa¨lle γ2  1 und γ2  1.
γ2  1
Dieser Grenzfall liegt vor fu¨r Strahlung hoher Intensita¨t I und kleiner Photonenenergie
hν. Durch das elektrische Feld eines intensiven Laserpulses wird das Coulombpotential
des Atomkerns modifiziert und das Ionisierungspotential des Atoms gegenu¨ber dem feld-
freien Fall abgesenkt. Dadurch wird die Wahrscheinlichkeit fu¨r einen Tunnelprozess des
Elektrons erho¨ht. Man spricht von Tunnelionisation [126]. Dieser Ionisationsmechanis-
mus dominiert fu¨r Intensita¨ten 1014 W/cm2 < I < 1015 W/cm2 [127].
γ2  1
In diesem Grenzfall hat das Elektron nicht genu¨gend Zeit um einen Tunnelprozess aus-
zufu¨hren oder die Intensita¨t des Laserfeldes reicht nicht aus, um das Coulombpotential fu¨r
einen Tunnelprozess des Elektrons ausreichend abzusenken. Daher findet die nichtlineare
Ionisation in diesem Fall u¨ber Multiphotonenionisation (MPI) statt. Fu¨r Intensita¨ten
I < 1014 W/cm2 ist die MPI der dominierende Ionisationsmechanismus [127]. Es wurde
schon im Jahr 1931 vorhergesagt, dass die Energien mehrererer Photonen kombiniert wer-
den ko¨nnen um ein Atom zu ionisieren, wenn die Energie eines einzelnen Photons zur Ioni-
sation nicht ausreicht [128]. Ist mindestens einer der Zwischenzusta¨nde vor dem Erreichen
der Ionisationsschwelle in Resonanz mit der einfallenden Strahlung, so spricht man von
resonanter Multiphotonenionisation (REMPI = Resonant Multiphoton Ionization)
[129]. Sind alle Zwischenzusta¨nde rein virtuell, so liegt nicht-resonante Multiphotone-
nionisation (NRMPI = Non Resonant Multiphoton Ionization) [130] vor. Fu¨r die NRMPI
kann die nicht-lineare Ionisationsrate W (Zahl der pro Sekunde und Volumeneinheit durch
die Strahlung erzeugten Photoionen) geschrieben werden als [131]:
Wn = σ
(n)(ν, ρ)(I/hν)n. (3.19)
Dabei ist σ(n) der Wirkungsquerschnitt des Ionisationsprozesses bei Absorption von n
Photonen und ρ die Ellipzita¨t der Strahlung. Die Gleichung wird aus der Sto¨rungsrechnung
gewonnen und ist gu¨ltig fu¨r Intensita¨ten I< 1015 W/cm2 [127]. Fu¨r den Spezialfall n =
1 erha¨lt man die lineare Ionisation mit dem durch Gleichung (3.14) beschriebenen Ein-
Photon Wirkungsquerschnitt σ(1).
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Multiphotonenionisation kann nicht nur in der einfachen Ionisation eines Atoms mu¨nden,
sondern es ko¨nnen auch ho¨her geladene Ionen produziert werden. In Abbildung 3.26 sind
mo¨gliche Wechselwirkungsprozesse zwischen einem Atom und Strahlung der Frequenz hν
dargestellt. Ohne Beschra¨nkung der Allgemeinheit geht man davon aus, das Atom A sei
ein Edelgas. Außerdem sollen nur Prozesse betrachtet werden, die zur Erzeugung von
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Abbildung 3.26: Schematische Darstellung mo¨glicher Wechselwirkungsprozesse zwi-
schen einem Edelgasatom A und einem Strahlungsfeld mit der Photonenenergie hν.
Die Energie der einfallenden Photonen wird durch blaue Pfeile dargestellt. Strahlende
U¨berga¨nge aus angeregten Zusta¨nden werden durch rote Pfeile, nicht-strahlende durch
gru¨ne Pfeile dargestellt. (a) Einfache Ionisation des Atoms durch Absorption eines Pho-
tons mit hν > IP1. (b1) Anregung durch ein Photon mit hν < IP1 mit nachfolgen-
der Depopulierung des Zustands durch spontane Emission. (b2) Multiphotonenionisation
(MPI). Beispielhaft ist hier die resonante MPI (REMPI) gezeigt. (b3) Sequentielle dop-
pelte Ionisation durch Absorption weiterer Photonen aus dem selben Puls. Hier geschieht
dies u¨ber den Grundzustand des A+ Ions. (c) Sequentielle doppelte Ionisation u¨ber einen
angeregten Zustand (A+)∗ des Ions. Dieser Prozess wird begleitet von einem ATI Prozess.
(d) Sequentielle doppelte Ionisation u¨ber einen Autoionisationszustands Aa des Atoms.
(e) Direkte doppelte Ionisation mit gleichzeitiger Emission von zwei Elektronen.
(a) Einfache Ionisation des Atoms durch Absorption eines Photons.
A + hν(> IP1)→ A+ + e−. (3.20)
(b) Stufenweise doppelte Ionisation des Atoms.
(b2) A + n1 · hν → A+ + e− , (b3) A+ + n2 · hν → A2+ + e−. (3.21)
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Man spricht in diesem Fall von sequentieller Photoionisation. Obwohl die Ionisation
stufenweise erfolgt, werden beide Elektronen durch den selben Laserpuls freigesetzt.
(c) Sequentielle doppelte Ionisation des Atoms u¨ber einen angeregten Zustand (A+)∗ des
einfach geladenen Ions.
A + n3 · hν → (A+)∗ + e− , (A+)∗ + n4 · hν → A2+ + e−. (3.22)
Im ersten Ionisationsschritt werden mehr Photonen (na¨mlich n3) als die Mindestzahl n1
absorbiert. Man spricht in diesem Fall von einem Above-Threshold Ionization (ATI)
Prozess [Kapitel 3.4.5].
(d) Sequentielle doppelte Ionisation des Atoms u¨ber einen resonanten Autoionisationszu-
stand Aa des Atoms.
A + n5 · hν → Aa , Aa → (A+)∗ + e− , (A+)∗ + n6 · hν → A2+ + e−. (3.23)
(e) Nicht-sequentielle doppelte Ionisation des Atoms.
A + n7 · hν → A2+ + 2e−. (3.24)
Man spricht in diesem Fall von direkter Photoionisation. Die beiden emittierten Pho-
toelektronen werden gleichzeitig freigesetzt.
3.4.3 Nicht-lineare Ionisation von Edelgasatomen in intensiven Laser-
feldern bei kleinen Photonenenergien
Experimente zeigen, dass mit ultrakurzen intensiven NIR Pulsen die Ionisation von Edel-
gasatomen wie Helium [132] und Argon [133] mo¨glich ist, obwohl hνnir  IP1. Fu¨r die
vorliegende Arbeit ist besonders das Verhalten von Neon, Krypton und Xenon in solchen
intensiven Feldern wichtig. Abbildung 3.27 (a) zeigt das Photoionensignal nach Ionisation
von Krypton Atomen durch NIR Strahlung mit λnir = 800 nm als Funktion der Intensita¨t
Inir. Es fa¨llt insbesondere auf, dass nicht nur einfach, sondern auch mehrfach geladene
Krn+ Ionen (n=1...4) nachgewiesen werden.
Abbildung 3.27 (b) zeigt eine a¨hnliche Messung bei Xenon als Targetgas und etwas
la¨ngeren NIR Pulsen [τnir = 200 fs]. Es sind Ionen bis Xe
6+ detektiert worden. Mit dem
selben Lasersystem sind auch Photoionisationsspektren von Neon aufgenommen worden
[Abbildung 3.27 (c)]. Das gemessene Ne2+ Signal zeigt eine ausgepra¨gte ”Kniestruktur”.
Das Signal der einfach geladenen Ionen kann fu¨r alle Edelgase der Multiphotonenionisation
zugeschrieben werden. Dabei dominiert die direkte MPI im NIR Spektralbereich deutlich
gegenu¨ber der sequentiellen MPI [136].




Abbildung 3.27: (a) Ionensignal fu¨r Krn+ (n=1-4) nach der Ionisation von Kr Atomen
durch fokussierte NIR Strahlung (λnir = 800 nm, τnir = 135 fs) als Funktion der ein-
fallenden Laserintensita¨t. Die durchgezogene Linie stellt eine berechnete Verteilung dar
(aus [134]). (b) Ionensignal fu¨r Xen+ (n=1-6) nach der Ionisation von Xe Atomen durch
fokussierte NIR Strahlung (λnir = 800 nm, τnir = 200 fs) als Funktion der einfallenden
Laserintensita¨t (aus [135]). (c) Messung mit demselben Lasersystem wie in (b) nur mit
Ne als Targetgas. Die Kurven 1 und 3 geben theoretische Ionenyields an, wa¨hrend Kurve
2 sich durch Verschieben von Kurve 1 ergibt (aus [136]).
Um das Auftreten von Ionen ho¨herer Ladungsstufen zu erkla¨ren, wurden mehrere Modelle
entwickelt. Das Shake-Off Modell [137] geht davon aus, dass das Entfernen des ersten
Elektrons so schnell erfolgt, dass sich die u¨brigen Elektronen des Systems in dieser kurzen
Zeit nicht adiabatisch an die neuen Energiezusta¨nde anpassen ko¨nnen und es dadurch zu
einer weiteren Ionisation kommen kann. Eine deutlich bessere U¨bereinstimmung mit den
Messdaten liefert das Rescattering Modell [138]. Danach wird das durch Ionisation frei-
gesetzte Elektron durch das schnell oszillierende intensive Laserfeld wieder in Richtung des
Ions, dem es entstammt, zuru¨ckbeschleunigt. Durch den inelastischen Stoß von Elektron
und Ion kann es zu weiterer Ionisation kommen. In diesem Modell ist die experimentell
beobachtete, starke Unterdru¨ckung der Erzeugung von Ionen ho¨herer Ladungsstufen fu¨r
zirkular polarisiertes Licht erkla¨rbar [139], da das zuru¨ckbeschleunigte Elektron das Ion
in diesem Fall verfehlt.
Mit dem Rescattering Modell la¨sst sich auch das HHG Spektrum [Abbildung 3.3] anschau-
lich erla¨utern: die Energie, die dem Elektron durch das ionisierende Laserfeld zugefu¨hrt
wurde, kann bei der Rekombination von Ion und Elektron in Form von Photonen freige-
setzt werden. Dieser Erkla¨rungsansatz ist als Drei-Stufen-Modell bekannt [138].
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3.4.4 Nicht-lineare Ionisation von Edelgasatomen durch VUV/XUV
Strahlung
Der dominierende Mechanismus der nichtlinearen Ionisation von Edelgasatomen durch
VUV/XUV Photonen ist die Multiphotonenionisation, insbesondere bei nicht zu hohen
Intensita¨ten von I ≤ 1013 W/cm2 [140]. Im Gegensatz zum NIR Spektralbereich dominiert
aber im UV/VUV/XUV Spektralbereich die sequentielle Ionisierung deutlich gegenu¨ber
der direkten [135]. Die direkte mehrfache Ionisation ist nur dann effizienter, wenn fu¨r
den sequentiellen Prozess bei gleicher Ladungsstufe der erzeugten Ionen mehr VUV/XUV
Photonen absorbiert werden mu¨ssten [141]. Generell gilt na¨mlich σ(n)  σ(n+1) [142].
Mit der Strahlung von FLASH sind Flugzeitspektren von Edelgasen aufgenommen wor-
den. Bei λvuv = 98 nm und Ivuv ≤ 1, 3 · 1013 W/cm2 sind mehrfach geladene Xe Ionen
(bis Xe6+) und Argon Ionen (bis Ar4+) nachgewiesen worden [143]. Abbildung 3.28 zeigt
entsprechende Flugzeitspektren von Xenon. A¨hnliche Experimente sind bei λxuv = 32 nm
fu¨r molekulares N2 [144] und Ne bzw. Ar [140] durchgefu¨hrt worden. Bei beiden Edelgasen
wurden fu¨r Ixuv ≥ 1012 W/cm2 nichtlineare Effekte in der Ionisation beobachtet. Bei Neon
wurde zusa¨tzlich festgestellt, dass die Ne2+ Ionen, die nicht einem linearen Prozess durch
Absorption eines Photons der Fundamentalen entstammen ko¨nnen, hauptsa¨chlich durch
sequentielle doppelte Ionisation nach Absorption von zwei Photonen der Fundamentalen
und nicht durch Ho¨here Harmonische der Strahlung erzeugt wurden [145].
Abbildung 3.28: (a) Flugzeitspektren von Xenon erzeugt durch die VUV Pulse von
FLASH (τvuv ∼ 100 fs, λvuv = 98 nm) bei drei verschiedenen Intensita¨ten. Bei allen In-
tensita¨ten ist dasXe+ Signal aufgrund des hohenWirkungsquerschnitts fu¨r 5p Elektronen
bei 98 nm gesa¨ttigt. Neben den Xen+ Signalen finden sich im Flugzeitspektrum noch di-
verse Restgas Peaks. (b) Abha¨ngigkeit der Ionensignale im Xenon Flugzeitspektrum von
der Intensita¨t Ivuv. Das Signal ist doppelt logarithmisch aufgetragen, die durchgezogenen
Linien symbolisieren lineare Fits zur Bestimmung der Nichtlinearita¨t der vorliegenden
Ionisationsprozesse. Bei hohen Intensita¨ten treten Sa¨ttigungseffekte auf (aus [143]).
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3.4.5 Above Threshold Ionization (ATI)
Bei der Multiphotonenionisation wird ein Edelgasatom A in einem nicht-linearen Pro-
zess durch die Absorption von mehreren Photonen ionisiert [Kapitel 3.4.2]. Wird bei die-
sem Prozess genau die Mindestanzahl nmin an Photonen absorbiert, die zur Ionisation
no¨tig ist, so spricht man von einem Schwellenprozess. Das resultierende Photoelek-
tronenspektrum besteht dann aus einem Peak mit Maximum bei der kinetischen Ener-
gie E0 = nmin · hν − Ebind, wobei Ebind die Bindungsenergie des ausgelo¨sten Elektrons im
Atom ist. Ha¨ufig (insbesondere bei hoher Laserintensita¨t) beobachtet man statt eines
einzelnen mehrere voneinander um hν getrennte Peaks im Photoelektronenspektrum [Ab-
bildung 3.29]. Das Atom absorbiert also nmin + s (s=1,2,3) Photonen [146]. Dieser Prozess
wird als Above-Threshold Ionization (ATI) bezeichnet.
Abbildung 3.29: Schematische Darstel-
lung eines Schwellenprozesses der Multipho-
tonenionisation und eines ATI Prozesses.
Auf der rechten Seite ist das resultierende
Photoelektronenspektrum angedeutet (aus
[146]).
ATI Spektren zeigen eine starke Abha¨ngigkeit von der Intensita¨t I und der Pulsdauer τ
[147] sowie der Polarisation der ionisierenden Strahlung [148]. Es findet ein Energieaus-
tausch zwischen dem Laserfeld und den bei der Ionisation freigesetzten Photoelektronen
statt. Im klassischen Bild u¨ben die ~E und ~B Felder des elektromagnetischen Feldes Kra¨fte
auf die Elektronen aus. Die klassische Energie - das ponderomotive Potential - ei-
nes Elektrons in einem Laserfeld mit dem Maximalwert |~E0| des elektrischen Feldes kann





wobei e die Elementarladung, me die Elektronenmasse und ω die Kreisfrequenz der einfal-
lenden Strahlung sind.
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Die Gesamtenergie Eges eines Elektrons ist die Summe aus der kinetischen Energie Ekin der
linearen Bewegung und dem ponderomotiven Potential Up [150]. Die maximale Energie,
die das Elektron in dem Laserfeld aufnehmen kann, ist gegeben durch [38]:
Eges = IP1(A) + 3, 17 · Up. (3.26)
Die gemessenen ATI Spektren zeigen aber, dass ein quantisierter Energieaustausch stattfin-
det. Dieser Austausch wird u¨ber die stimulierte Streuung der Elektronen an den Photonen
der einfallenden Strahlung erkla¨rt [149].
Typischerweise gilt fu¨r alle Edelgase im VUV/XUV Spektralbereich hν > IP1. Dann fu¨hrt
die Absorption des ersten Photons zu einer Photoionisation und bereits ein zweites Photon
wird im Kontinuum absorbiert. Der differentielle Wirkungsquerschnitt pro Frequenzinter-
vall fu¨r einen Kontinuum-Kontinuum-U¨bergang in einem Coulombfeld unter Absorption







wobei ~pi und ~pf die Impulse zu den Anfangs- und Endzusta¨nden, θ der Winkel zwischen
ihren Richtungen und f(θ) das entsprechende Matrixelement sind. Man erha¨lt folgende
Proportionalita¨t zwischen diesem Matrixelement und der Frequenz ω der einfallenden
Strahlung [152]:
f(θ) ∝ 1/ω4. (3.28)
Damit nimmt die Wahrscheinlichkeit fu¨r einen ATI Prozess unter Beteiligung von zwei
Photonen mit zunehmender Photonenenergie hν deutlich ab. Dennoch sind auch VUV





dir , bei hνxuv ≈ 45 eV gilt beispielsweise fu¨r Helium
σ
(2)
ATI ≈ 10 · σ(2)dir [154].
3.4.6 Laserunterstu¨tzte Photoionisation
Ein Edelgastarget werde durch Absorption von XUV - Photonen mit hνxuv > IP1(A) io-
nisiert. Durch das zusa¨tzliche Einstrahlen von intensiver Laserstrahlung der Frequenz ωL
wird das Photoelektronenspektrum modifiziert: die urspru¨nglich einfache Photolinie wird
verbreitert und es treten diverse Nebenmaxima, die sogenannten Seitenba¨nder, auf. Die-
se haben von der Hauptlinie einen Abstand ∆ESB von [155]:
∆ESB = ns · hνL; ns = ±1,±2,±3, ... (3.29)
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Dieser Effekt ist als laser assisted photoelectric effect(LAPE) bekannt und wird im wei-
teren als laserunterstu¨tze Photoionisation oder laserunterstu¨tze Seitenbander-
zeugung bezeichnet. Er kann sowohl in den Photoelektronenspektren von Edelgasen wie
Helium [155] oder Argon [156] als auch in den Photoelektronenspektren von Festko¨rpern
[157] beobachtet werden. Der Effekt beruht auf der Absorption und Emission von Pho-
tonen durch die wa¨hrend des Ionisationsprozesses befreiten Elektronen, also auf Konti-
nuumsu¨berga¨ngen [158]. Das gemessene Seitenbandsignal ist stark vom Grad des zeitli-
chen U¨berlapps zwischen Ionisationspuls und Abfragepuls abha¨ngig. Außerdem wird eine
Abha¨ngigkeit dieses Seitenbandsignals von der Intensita¨t des Laserfeldes [156] und dem
Polarisationszustand beider Pulse [159] beobachtet.
Die Ausbildung von Seitenba¨ndern ist am Beispiel des Kryptons in Abbildung 3.30 simu-
liert. Die Photoelektronen entstammen in diesem Fall der 4p Schale des Krypton und wer-
den freigesetzt durch Strahlung mit hνxuv = 32 eV bzw. hνxuv = 102 eV. Das zusa¨tzlich ein-
gestrahlte Laserfeld bei λ = 800 nm hat in beiden Fa¨llen eine Intensita¨t von 1012 W/cm2.
Sowohl die relative Intensita¨t des Seitenbands als auch die Anzahl ns,max der Seitenba¨nder
ha¨ngt von der kinetischen Energie Ua = ~




Abbildung 3.30: Simulation der laserunterstu¨tzten Photoionisation von Krypton. Die
einfache Photolinie (blau) nach der Ionisation mit XUV Strahlung der Photonenenergie
(a) hνxuv = 32 eV bzw. (b) hνxuv = 102 eV spaltet bei Anwesenheit eines intensiven
Laserfeldes (I = 1012 W/cm2) in eine Seitbandstruktur auf (rot). Die Anzahl und relative
Intensita¨t der Seitenba¨nder ha¨ngt bei gleicher Laserintensita¨t von der kinetischen Energie
der Elektronen ab [160].
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Zur Erla¨uterung der Ausbildung von Seitenba¨ndern kann ein einfaches, rein klassisches
Modell benutzt werden: das beim Ionisationsprozess freigesetzte Photoelektron tritt zum
Zeitpunkt t0 in das Laserfeld ~EL = ~E0,L · cos(ωLt) ein. Hat das Elektron anfa¨nglich die
kinetische Energie Ua, so ist seine kinetische Energie U im Feld EL gegeben durch [156]:
U ≈ Ua −
√
8UaUp sin(ωLt0) cos θ +Up[1 + 2 · sin2(ωLt0)], (3.30)
wobei Up das ponderomotive Potential [Gleichung (3.25)] und θ der Winkel zwischen der
Polarisationsrichtung des Laserfeldes und der Ausbreitungsrichtung des freien Elektrons
ist. Allgemeinen gilt Ua  Up. Fu¨r kleine Winkel kann der letzte Term in Gleichung (3.30)
vernachla¨ssigt werden. Folglich erha¨lt man in dieser einfachen klassischen Herleitung ei-
ne cos θ Abha¨ngigkeit der Seitenbanderzeugung. Bei θ = 0◦ und geeigneter Wahl von t0
a¨ndert sich die kinetische Energie Ua im Feld um den Wert
√
8UaUp. Dies stimmt mit
dem Experiment nicht u¨berein, beobachtet man doch keine einfache Verbreiterung der ge-
messenen Linie im Photoelektronenspektrum, sondern eine quantisierte Energiea¨nderung
in Vielfachen der Photonenenergie hνL. Eine quantitative U¨bereinstimmung mit den Spek-
tren liefern erst quantenmechanische Betrachtungen [155]. Die klassische Herleitung sagt




Die Anzahl ns,max der Seitenba¨nder kann folglich durch Erho¨hung der kinetischen Energie
der Photoelektronen und durch Erho¨hung der Intensita¨t IL des Laserfeldes maximiert
werden.
In der ”Weiche Photonen Approximation” ist der differentielle Wirkungsquerschnitt
dσns/dΩ fu¨r einen laserunterstu¨tzten Ionisationsprozess mit dem Austausch von ns Pho-






· J2n( ~α0 · ~k). (3.32)
Dabei ist dσ(1)/dΩ der differentielle Wirkungsquerschnitt fu¨r die Ionisation ohne
zusa¨tzliches Laserfeld, Jn(z) die generalisierte Besselfunktion [162] und ~α0 = ~E0,L/ω
2
L.
Gleichung (3.32) ist zu entnehmen, dass in dieser Approximation eine hohe Seitenban-
dintensita¨t zu erzielen ist bei hoher kinetischer Energie der Photoelektronen (∼ ~k), hoher
Intensita¨t der Laserstrahlung (∼ ~E0,L), Parallelita¨t von ~k und ~α0 und effektiver Ionisation.
Die letzte Abha¨ngigkeit besagt, dass wie erwartet die absolute Zahl der Elektronen in den
Seitenba¨ndern mit zunehmender Gesamtzahl der Elektronen zunimmt.
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3.4.7 Abbildungssysteme mit geladenen Teilchen
3.4.7.1 Prinzip der Erzeugung einer Abbildung
Treten aus einer ra¨umlich begrenzten Struktur Elektronen oder Ionen aus, so ko¨nnen die
Bahnen der geladenen Teilchen so beeinflusst werden, dass an einer anderen Stelle im
Raum eine ortsaufgelo¨ste Abbildung der Struktur erzielt werden kann. Als abbildendes
System kann ein elektrostatisches Linsensystem verwendet werden [163]. Die Bilder-
zeugung ist prinzipiell analog zu der bekannten Bilderzeugung in der Strahlenoptik [164].
Dies veranschaulicht das einfache Beispiel in Abbildung 3.31. Das darin verwendete elek-
trostatische Linsensystem besteht aus zwei koaxialen Zylindern, von denen der linke auf
das elektrische Potential V1 und der rechte auf V2 gelegt wird. Innerhalb der Zylinder ist
das elektrische Potential a¨hnlich dem Potential auf der entsprechenden Zylinderelektrode.
In der Mitte zwischen den beiden Zylindern ist die A¨quipotentialfla¨che eine vertikale Ebene
und hat das Potential (V1 +V2)/2. Die anderen A¨quipotentialfla¨chen sind symetrisch um
diese herum verteilt und haben spha¨rische Oberfla¨chen. Strahlen aus geladenen Teilchen,
die das elektrostatische Linsensystem von links und von rechts parallel zur Mittelachse
durchlaufen, werden in Richtung der Achse gebeugt. Genauer wird die Mittelachse fu¨r alle
achsennah verlaufende Strahlen (paraxiale Na¨herung) in den beiden Fokalpunkten
F1 und F2 geschnitten. Damit ist dieser Prozess das Analogon zur Brechung von Licht an








Abbildung 3.31: Pfad von geladenen Teilchen in einem elektrostatischen Linsensy-
stem, bestehend aus zwei zylindrischen Linsen. In diesem Beispiel ist der Radius R
der beiden Zylinder gleich deren Abstand a. In der Mitte des Linsensystems sind die
A¨quipotentialfla¨chen mit durchgezogenen Linien dargestellt. Nur weit entfernt von die-
sem Gebiet sind die Bahnen der geladenen Teilchen in etwa gerade Linien (aus [164]).
Zur quantitativen Analyse muss die Bewegungsgleichung der geladenen Teilchen in dem
elektrostatischen Feld ~E = −~∇V gelo¨st werden. Beschra¨nken man sich bei den folgen-
den Betrachtungen auf Elektronen, so wirkt auf diese in dem elektrischen Feld die Kraft
~F = −e · ~E.
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Diese Gleichung besagt, dass die Elektronen in Richtungen wachsenden Potentials und
somit senkrecht zu A¨quipotentialfla¨chen beschleunigt werden. Zur Lo¨sung der Bewegungs-
gleichung (3.33) muss das Potential der vorliegenden Elektrodenverteilung in dem Linsen-
system berechnet werden. Dies kann mit Hilfe der Poisson Gleichung geschehen [165]:
∆V = − ρ
ε0
. (3.34)
Dabei ist ρ die Ladungsdichte in dem System und ε0 die Dielektrizita¨tskonstante des Va-
kuums. Fu¨r komplexe Aufbauten la¨sst sich im Normalfall keine analytische Lo¨sung dieser
Gleichung finden und sie muss numerisch gelo¨st werden. Daher beschra¨nkt man sich auf
die paraxiale Na¨herung, bei welcher nur Elektronenbahnen nahe der Mittelachse betrach-
tet werden. In diesem Fall ergibt sich in Zylinderkoordinaten folgende Bewegungsgleichung
























. In diesem Fall ist das zu lo¨sende Problem deutlich
einfacher, da die Kenntnis des Potentials auf der Mittelachse zur Lo¨sung ausreicht. In
Gleichung (3.35) ist weder die Masse noch die Ladung des betrachteten geladenen Teilchens
enthalten. Damit sind die Bahnen von Elektronen und Ionen fu¨r achsennahe Strahlen bei
einem rotationssymmetrischen Aufbau identisch.
Man kann analog zur Strahlenoptik ein Bild eines Objektes, welches geladene Teilchen
emittiert, konstruieren. Das Prinzip ist in Abbildung 3.32 gezeigt. Das Objekt OO’ der
Ho¨he r1 befindet sich in einem Abstand p vom ersten Fokalpunkt F1 und in einem Abstand
P von der Referenzebene R. Durch Einzeichnen von Strahlen, die die optische Achse in den
beiden Fokalpunkten schneiden, ko¨nnen die Lage und Ho¨he des Bildes konstruiert werden.
In dem vorliegenden Fall hat das Bild die Ho¨he r2, die Bildweite Q und den Abstand q vom
zweiten Fokalpunkt F2. Die geometrischen Abmessungen des Bildes sind festgelegt durch
die laterale Vergro¨ßerung M = r2/r1 und die Winkelvergro¨ßerung Mα = α2/α1. Einfache
geometrische U¨berlegungen zeigen, dass gilt [164]:
M ·Mα = −f1/f2 = (V1/V2)1/2. (3.36)
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Dabei sind V1 und V2 die Potentiale in der Umgebung des Objekts bzw. des Bildes und f1
und f2 die Absta¨nde der Fokalpunkte von den Hauptebenen H1 und H2 des Abbildungs-
systems. Gleichung (3.36) besagt, dass M und Mα direkt miteinander gekoppelt sind und
bei fester Energie die Erho¨hung der einen Gro¨ße eine Erniedrigung der anderen Gro¨ße zur
Folge hat und umgekehrt.
Abbildung 3.32: Konstruktion eines Bildes mit Hilfe einer elektrostatischen Linse. Die
Winkel α1 und α2 werden vom oberen Strahl zum unteren Strahl gemessen und haben
entgegengesetzte Vorzeichen. P und Q sind Gegenstands- bzw. Bildweite (aus [164]).
Die bisherigen Betrachtungen sind von idealen Abbildungseigenschaften ausgegangen. Wie
optische Abbildungssysteme sind aber auch elektrostatische Linsensysteme Abbildungsfeh-
lern unterworfen. Dabei hat die spha¨rische Aberration den mit Abstand bedeutendsten
Einfluss auf die Abbildungsqualita¨t [164]. Die Position des Fokus’ einer Linse ha¨ngt vom
Abstand eines bestimmten Elements des Objekts von der Mittelachse ab. Der Effekt der
spha¨rischen Aberration ist schematisch in Abbildung 3.33 dargestellt.
Abbildung 3.33: Spha¨rische Aberration: achsennahe Strahlen [Trajektorie (1)] werden
im Punkt P1, weiter von der Achse entfernt verlaufende [Trajektorie (2)] dagegen im
Punkt P′1 fokussiert (aus [165]).
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Achsenahe Strahlen werden im Fokuspunkt P1 auf der Mittelachse fokussiert. Dagegen
werden Strahlen, die weiter entfernt von der Mittelachse verlaufen, in einem Punkt P′1,
welcher um ∆h vor P1 liegt, fokussiert. Der Punkt P0 auf der optischen Achse, der abge-
bildet werden soll, erscheint aufgrund dessen in der Fokalebene nicht mehr als ein Punkt,
sondern als eine Scheibe mit dem Radius ∆r.
In elektrostatischen Linsensystemen ko¨nnen auch andere Abbildungsfehler wie chromati-
sche Abberation, Astigmatismus, Coma, Bildfeldwo¨lbung und Kissenverzeichnungen auf-
treten. Eine Zusammenfassung der Herkunft der verschiedenen Abbildungsfehler und
die Diskussion u¨ber ihre Auswirkungen auf die Abbildung ko¨nnen der Literatur (z.B.
[165],[166]) entnommen werden.
3.4.7.2 Einfluss von Coulombkra¨ften und externen Feldern auf die Abbildung
Die bisherigen Betrachtungen gehen von einer vo¨lligen Analogie zwischen elektrostatischen
Linsen- und optischen Abbildungssystemen aus. Ein Unterschied zwischen den beiden ist
jedoch, dass in Strahlen geladener Teilchen Coulombkra¨ften auftreten, die in der Optik
kein Analogon haben. Man nehme im Folgenden an, beim Auslo¨sen von Photoelektronen
aus einem Objekt werde ein Elektronenstrahl produziert, der sich in z-Richtung ausbreitet.
Eine ortsaufgelo¨ste Abbildung dieses Objekts soll mit Hilfe einer elektrostatischen Linse er-
zeugt werden. Unter diesen Voraussetzungen manifestiert sich die Coulombwechselwirkung
auf drei Arten: es treten Raumladungseffekte, der Effekt der Trajektorienverschie-
bung und der Energieverbreiterungseffekt auf [166].
Raumladungseffekte
Dieser Effekt beschreibt die Ablenkung eines Teilchens durch die gesamte, gemittelte La-
dung aller anderen Teilchen. Die Ladungsdichte innerhalb des Strahl bei Vernachla¨ssigung












)4 + ...], (3.37)
wobei I die Stromsta¨rke des Teilchenstrahls, m die Masse des geladenen Teilchens, V das
Beschleunigungspotential, r0(z) der Außendurchmesser des Strahls und a,b,c Parameter
der Reihenentwicklung sind. Nach Voraussetzung ist ρ(r, z)=0 fu¨r r ≥ r0. Die zu lo¨sende
Bewegungsgleichung (3.35) entha¨lt dann einen zusa¨tzlichen Term, der eine Funktion der
Ladungsdichte ρ(r, z) ist. Man unterscheidet zwei Fa¨lle, je nachdem ob eine homogene oder
eine inhomogene Ladungsverteilung vorliegt.
Die homogene Ladungsverteilung ist charakterisiert durch a(z)=1, b(z)=c(z)=...=0. Un-
ter der Annahme eines Strahls mit rundem Querschnitt ist die Ablenkung eines Teilchens
abha¨ngig von seinem Abstand zur Mittelachse. Ein Strahl geladener Teilchen mit dem
Radius r0(z) werde mit einer elektrostatischen Linse der Fokalla¨nge f an eine bestimmte
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Stelle fokussiert. Die homogen verteilte Raumladung bewirkt dann eine Verschiebung der
Fokuslage um ∆zf gegenu¨ber dem Fall, dass keine Wechselwirkung zwischen den Parti-
keln stattfindet. Die Raumladung bewirkt in diesem Fall also eine Defokussierung des
Strahls. Der Effekt a¨hnelt der spha¨rischen Abberation [Abbildung 3.33]. Die Gro¨ße der












Da ∆zf ∝ f2, kann der Effekt der Defokussierung durch Anpassung der Brennweite des
Linsensystems ausgeglichen werden. Da aber ∆zf ∝ I, tritt bei Teilchenstrahlen, deren
Stromsta¨rke zeitlich variiert, eine zeitabha¨ngige Fokusverschiebung auf.
Ist die Ladungsverteilung inhomogen, so tritt eine geometrische Aberration auf, die durch
den quadratischen Term in der Reihenentwicklung der Ladungsdichte [Gleichung (3.37)]
beschrieben wird. Die auftretende spha¨rische Aberration kann quantifiziert werden durch











Die durch die Raumladung verursachte spha¨rische Aberration ist demnach besonders be-
deutend fu¨r elektrostatische Linsensysteme mit großer Fokalla¨nge.
Bisher sind nur Wechselwirkungen der Teilchen innerhalb des Strahls betrachtet worden.
Es ist aber auch mo¨glich, dass die Raumladung durch externe Ladungstra¨ger gebildet
wird [165]. In diesem Falle kann die Raumladung entweder gleich oder entgegengesetzt
zu den Partikeln im Strahl geladen sein. Der erste Fall hat die beschriebene Defoku-
sierung, der zweite eine Fokussierung des Elektronenstrahls zur Folge. Man spricht von
Gas-Fokussierung. Die Gro¨ße des Effekts ha¨ngt von der Gro¨ße der Raumladung ρ und
von den Eigenschaften des Strahls wie Intensita¨t und Geschwindigkeit der Partikel ab.
Einer Abscha¨tzung zu Folge tritt ein solcher Effekt fu¨r ρ ≥ 10−11 C/cm3 auf [167].
Effekt der Trajektorienverschiebung und Energieverbreiterungseffekt
Im Gegensatz zu den Raumladungseffekten ru¨hren die Effekte der Trajektorienverschie-
bung und der Energieverbreiterung von Fluktuationen in der Ladungsdichte im Strahl
her. Diese stammt von der stochastischen Natur des Strahls und ist daher ein statistischer
Effekt. Der Effekt der Trajektorienverschiebung beschreibt die laterale Verschiebung in
der Position der Teilchen und die A¨nderung der Geschwindigkeitskomponente der Teil-
chen senkrecht zur Strahlachse. Im Zuge dessen kommt es auch zu einer A¨nderung der
Geschwindigkeit der Teilchen in axialer Richtung, die zu einer Verbreiterung der Energie-
verteilung der Strahlpartikel fu¨hrt [166].
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Aufgrund dieser Coulombwechselwirkung wird ein einzelnes geladenes Teilchen eine Ab-
weichung von seiner ungesto¨rten Bahn erfahren. Wegen seiner statistischen Natur wird ein
zweites Teilchen, welches die Ladungsverteilung zu einer spa¨teren Zeit passiert, durch eine
andere Ladungsverteilung beeinflusst und daher anders abgelenkt werden. Die Trajekto-






Dabei ist ∆v⊥ die A¨nderung der transversalen Geschwindigkeitskomponente und vz die
axiale Geschwindigkeit des Testteilchens. Die Winkelverschiebung ha¨ngt mit der o¨rtlichen
Verschiebung ∆r zusammen u¨ber [166]:
∆r = ∆α|z− zi|. (3.41)
Dabei ist |z− zi| der Abstand zwischen dem Ort der Ablenkung und der Bildebene. Be-










Die Gro¨ßen sind gleich bezeichnet wie in Gleichung (3.37), Ce ist eine Konstante. Wird
das betrachtete Strahlsegment mit Hilfe einer elektrostatischen Linse der Fokalla¨nge f
fokussiert, so la¨sst sich die o¨rtlichen Verschiebung schreiben als [166]:
∆r = f ·∆α. (3.43)
Der Effekt der Energieverbreiterung beruht auf der Geschwindigkeitsa¨nderung ∆vz der





Dabei bezeichnet Fz die kombinierte Kraft in Bewegungsrichtung erzeugt durch alle an-
deren Teilchen und t die Flugzeit.
Der Beitrag eines zylindrischen Segments der La¨nge L und des Radius r0(z) zur Energie-
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Fu¨r das aktuelle Experiment bedeutend sind insbesondere Experimente, bei denen die
Elektronenpulse durch das Auslo¨sen mit ultrakurzen Lichtpulsen erzeugt werden. So ist
bei Zweiphotonen Photoemission aus einer Cu Oberfla¨che mit ultrakurzen NIR Pulsen (λ=
800 nm, τ = 40 fs) eine
√
N - Abha¨ngigkeit der Energieverbreiterung von der Anzahl N der
Elektronen in dem ausgelo¨sten Elektronenpuls beobachtet worden [168]. Zusa¨tzlich kommt
es zu einer Verschiebung des Signalschwerpunkts und zur Ausbildung einer asymmetrischen
Linienform.
Einfluss externer Magnetfelder
Die Kraftwirkung in einem Magnetfeld ~B auf ein Teilchen mit der Ladung q und der Ge-
schwindigkeit ~v ist durch die Lorentzkraft ~FL = q · ~v x ~B gegeben. Wa¨hrend diese Kraft-
wirkung gezielt zur Konstruktion von magnetischen Linsensystemen ausgenutzt werden
kann [165], ist sie fu¨r elektrostatische Linsensysteme ein unerwu¨nschter Effekt, da sie
die Qualita¨t einer Abbildung reduziert. Das geladene Teilchen der Masse m und der La-
dung q bewege sich in Richtung der z-Achse mit der Geschwindigkeit vz. Diese wird als
konstant angenommen, da nur im Grenzbereich zwischen zwei Linsenelementen eine Be-
schleunigung in Ausbreitungsrichtung erfolgt [Abbildung 3.31]. Durchla¨uft das Teilchen
eine Strecke der La¨nge sz, so sorgt ein Magnetfeld Bx am Ende der Wegstrecke fu¨r eine










Damit ist die durch das Magnetfeld induzierte Ablenkung besonders groß fu¨r langsame
Teilchen. Wegen ∆s ∝ 1m werden bei gleichem vz schwere Ionen weniger durch Magnetfelder
beeinflusst als Elektronen.
Die Kraftwirkung auf die geladenen Teilchen stammen hauptsa¨chlich von externen Ma-
gnetfeldern, insbesondere dem Erdmagnetfeld. In Mitteleuropa hat dieses etwa ein Sta¨rke
von ∼ 20 µT (horizontale Komponente) bzw. ∼ 44 µT (vertikale Komponente). Da die
Kraftwirkung von der individuellen Geschwindigkeit des geladenen Teilchens abha¨ngt und
das Magnetfeld auch ortsabha¨ngig ist, la¨sst sie sich nicht vollsta¨ndig durch Anpassen der
Potentiale an den Linsenelementen ausgleichen. Vielmehr muss durch ein zusa¨tzliches ho-
mogenes Magnetfeld der Einfluss des externen Magnetfelds kompensiert werden.
4 Experimenteller Aufbau des XUV-NIR
Kreuzkorrelators
Das folgende Kapitel bescha¨ftigt sich mit dem experimentellen Aufbau eines Kreuzkor-
relators zur Messung der Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH relativ zu den NIR
Pulsen des zeitlich synchronisierten Ti:Sa Lasersystems am Experimentierplatz. Es las-
sen sich durch geringe Modifikationen ohne Bruch des Vakuums drei voneinander un-
abha¨ngige Kreuzkorrelationsexperimente durchfu¨hren. Den Gesamtaufbau des Experi-
ments beschreibt Kapitel 4.1. Die eigentliche Wechselwirkung zwischen den beiden Pulsen
findet in einer speziell gefertigten Vakuumkammer statt, welche in Kapitel 4.2 vorgestellt
wird. Nach dem Austritt aus der optischen Beamline muss die NIR Strahlung in diese
Wechselwirkungskammer gelenkt werden. Mit dem dazu benutzten optischen Aufbau sowie
der zeitlichen Charakterisierung der NIR Referenzpulse bescha¨ftigt sich Kapitel 4.3. Eine
der Kreuzkorrelationsmethoden beruht auf laserunterstu¨tzter Photoionisation. Beide Pul-
se werden in einem Edelgastarget senkrecht gekreuzt. An den Orten zeitlichen U¨berlapps
wird die Energieverteilung der emittierten Photoelektronen aufgrund der Ausbildung von
Seitenba¨ndern moduliert. Aus der o¨rtlichen Lage dieses Kreuzkorrelationssignals innerhalb
der Wechselwirkungszone kann auf die relative Ankunftszeitdifferenz geschlossen werden.
Zur Aufnahme der notwendigen ortsaufgelo¨sten Abbildung wird ein elektrostatisches Lin-
sensystem benutzt, welches in Kapitel 4.4 vorgestellt wird. Das beno¨tigte Targetgas wird
mit einer Gasdu¨se [Kapitel 4.5] in das Wechselwirkungsvolumen eingelassen und das orts-
aufgelo¨ste Signal mit einem Elektronendetektor nachgewiesen, mit dessen Aufbau sich das
Kapitel 4.6 bescha¨ftigt. Ein zweite Kreuzkorrelationsmethode basiert auf der Aufnahme
von Ionen Flugzeitspektren. Kapitel 4.7 zeigt den Aufbau eines Flugzeitspektrometers
unter Benutzung der E-Optik. Bei der dritten Kreuzkorrelationsmethode findet die Wech-
selwirkung auf einer Festko¨rperoberfla¨che statt. Hierfu¨r wird die E-Optik nicht beno¨tigt,
stattdessen wird ein GaAs Kristall in die Wechselwirkungzone gebracht [Kapitel 4.8]. Das
Kreuzkorrelationssignal basiert dann auf der XUV induzierten A¨nderung der optischen
Reflektivita¨t an dem Kristall. Notwendige Voraussetzung fu¨r die Aufnahme von Kreuz-
korrelationssignalen ist o¨rtlicher und zeitlicher U¨berlapp der beiden Pulse in der Wech-
selwirkungszone. Daher ist es wichtig, die Strahllage der XUV und der NIR Strahlung
online u¨berwachen zu ko¨nnen, genau wie die geometrischen Abmessungen beider Strahlen
und insbesondere die von Schuss zu Schuss variierende Intensita¨t der XUV Strahlung. Des
Weiteren ist eine zeitliche Vorjustage beider Pulse notwendig. Mit den zu diesem Zweck
eingesetzten Charakterisierungswerkzeugen bescha¨ftigt sich das Kapitel 4.9.
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4.1 Gesamtaufbau und Komponenten des XUV-NIR
Kreuzkorrelators
Abbildung 4.1 zeigt eine 3D Darstellung des XUV-NIR Kreuzkorrelators. Der Aufbau
umfasst folgende Komponenten:
• In derWechselwirkungskammer findet die Kreuzkorrelation statt. XUV und NIR
Puls kreuzen einander senkrecht im Zentrum dieser Kammer. Das Gebiet der Wech-
selwirkung beider Pulse wird im weiteren Verlauf als Wechselwirkungszone be-
zeichnet.
• Der mechanische Aufbau ermo¨glicht die Justage der gesamten Apparatur bezu¨glich
der XUV Strahlrichtung.
• Der optische Aufbau fu¨r die NIR Strahlung umfasst eine justierbare Strahlfu¨hrung,
justierbare Fokussierlinsen, Detektionssysteme zur U¨berwachung von Strahllage und
Strahlprofil sowie Aufbauten zur zeitlichen Charakterisierung der NIR Pulse.
• Mit einem elektrostatischen Linsensystem kann eine vergro¨ßerte Abbildung der
Wechselwirkungszone durch die von dort emittierten Photoelektronen erzeugt wer-
den. Dieses System wird im Folgenden als E-Optik bezeichnet.
• Mit einem Detektor (Energiefilter+MCP+Leuchtschirm) und einer nachfolgenden
CCD Kamera werden die orts- und energieseparierten Emissionsbilder der Photo-
elektronen erfasst. Zusa¨tzlich ko¨nnen auch Ionensignale detektiert werden.
• Aufbau zur Beschleunigung von in der Wechselwirkungszone erzeugten positiv gela-
denen Ionen. Dies ist notwendige Voraussetzung zur Aufnahme von Ionen Flugzeit-
spektren.
• Halter zur Positionierung eines GaAs Kristalls in der Wechselwirkungszone.
• Nachweissysteme zur U¨berwachung von Strahllage, Strahlprofil und Intensita¨t der
XUV Strahlung von FLASH.
Fu¨r das Experiment ist es notwendig, die Abmessungen des XUV Strahls o¨rtlich ein-
schra¨nken zu ko¨nnen. Dazu wurden eine 1 mm Lochblende sowie senkrecht stehende Spalt-
blenden mit 60 x 300 µm2 und 125 x 500 µm2 als Eintrittsaperturen benutzt. Der Ab-
stand zwischen Eintrittsblende und Wechselwirkungszone betra¨gt 20 mm. Dieser Abstand
ist so gewa¨hlt, dass Beugung der XUV Strahlung an den Aperturen vernachla¨ssigbar ist.
Die Blenden sind elektrisch isoliert montiert. Sie ko¨nnen mit einer Lineardurchfu¨hrung
(L-2111-1, Huntington) ohne Brechung des Vakuums im XUV Strahl positioniert wer-
den. Durch das Anlegen einer gegenu¨ber dem Erdpotential positiven Spannung an die
Eintrittsblenden werden die Elektronen, die beim Auftreffen der XUV Pulse aus dem
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Blendenmaterial auslo¨st werden, wieder eingefangen und am Diffundieren in die Wech-
selwirkungszone gehindert. Die elektrische Kontaktierung erfolgt u¨ber eine SHV Hoch-
spannungsdurchfu¨hrung und ein abgeschirmtes vakuumtaugliches Koaxialkabel. Um einen
Durchgriff des Blendenpotentials in die Wechselwirkungszone zu verhindern, ist eine ge-
erdete Abschirmelektrode hinter der Blende eingefu¨hrt. Zusa¨tzlich wirken die Blenden als
Druckstufe, um das durch das Targetgas belastete Vakuum in der Wechselwirkungskamm-





















Abbildung 4.1: 3D CAD Zeichnung des XUV-NIR Kreuzkorrelators. Die Ausbreitungs-
richtungen der XUV Strahlung von FLASH und der NIR Strahlung sind mit eingezeich-
net. Das Dreibein gibt die im Text benutzten Referenzrichtungen x,y,z an. An den Hal-
teplatten 1,2 sind y-z-Pra¨zisions-Verschiebetische montiert, die u¨ber das Kugelschalen
Ringlager bzw. u¨ber die Prismen-Messingscheiben Fixierung das Justieren der Eintritts-
blende und der Strahlauslassblende bezu¨glich der XUV Strahlachse ermo¨glichen. Der 3.
Justierpunkt ist durch eine Ho¨henabstu¨tzung der E-Optik-Kammer realisiert.
Die pra¨zise Justage der Wechselwirkungskammer mit angeflanschter E-Optik zur Lage des
XUV Strahls ist von besonderer Wichtigkeit. Die Strahlachse ist durch zwei Blenden fest-
gelegt, na¨mlich die XUV Eintrittsapertur und eine 1 mm Blende aus Molybda¨n, die sich in
einem Abstand von 430 mm hinter der Wechselwirkungszone befindet. Es ist notwendig,
die gesamte Apparatur gezielt um diese beiden Blenden verkippen zu ko¨nnen. Die Justier-
vorrichtung ist daher so ausgefu¨hrt, dass die beiden Blenden zwei der drei notwendigen
Justierpunkte sind. Als dritter Justierpunkt wird ein ho¨henverstellbarer Abstu¨tzpunkt
am Ende der E-Optik-Vakuumkammer benutzt. Da der erste Justierpunkt innerhalb der
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Wechselwirkungskammer liegt, ist eine euzentrische Kugelschalen Lagerung mit Zentrum
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Abbildung 4.2: (a) Prinzip der Justage der Wechselwirkungskammer auf den XUV Strahl. Die
Wechselwirkungskammer (der U¨bersichtlichkeit halber nicht mit eingezeichnet) ist mit der mitt-
leren von drei Kugelschalenringen und einer Messingscheibe mit Kugelfla¨chen verbunden, welche
beweglich in einem Prisma gehalten ist. Wird die Justiervorrichtung 2 bewegt (blauer Pfeil), so
ermo¨glicht die Bewegung des mittleren Kugelschalenrings eine Verkippung der gesamten Appara-
tur um einen ortsfesten Punkt 20 mm vor der Wechselwirkungszone (1. Justierpunkt). In diesem
Punkt befindet sich die Eintrittsapertur fu¨r die XUV Strahlung. Wird die Justiervorrichtung 1
bewegt (roter Pfeil), so wird die gesamte Apparatur um einen ortsfesten Punkt im Zentrum der
Messingscheibe (2. Justierpunkt) verkippt. Hier befindet sich eine 1 mm Blende aus Molybda¨n. (b)
Bild des Kugelschalen Ringlagers (Justiervorrichtung 1). Zu sehen ist auch die Lineardurchfu¨hrung,
mit welcher die gewu¨nschte Eintrittsapertur ohne Bruch des Vakuums in den XUV Strahl gefahren
werden kann. (c) Bild der Justiervorrichtung 2.
Die Wechselwirkungskammer ist auf der XUV Eintrittsseite u¨ber drei Edelstahlstangen an
einem Kugelschalenring (Außenradius ∼ 125 mm) befestigt, dessen Vorder- und Ru¨ckseite
spha¨rische Fla¨chen aufweisen. Dieser Kugelschalenring ist u¨ber 10 mm Lagerkugeln be-
weglich zwischen zwei miteinander verschraubten Kugelschalenringen gelagert [Abbildung
4.2 (b)]. Das Kugelschalen Ringlager ist mit einem y-z-Justierschlitten verbunden. Durch
sein Zentrum verla¨uft das Verbindungsrohr zwischen Beamline und Wechselwirkungskam-
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mer. Auf der XUV Austrittsseite ist die Wechselwirkungskammer ebenfalls mit drei Edel-
stahlstangen an einer Messingscheibe befestigt, die u¨ber eine Prismenhalterung mit Be-
wegungsfreiheit in x-Richtung an einem zweiten y-z-Justierschlitten verbunden ist [Ab-
bildung 4.2 (c)]. Die Messingscheibe weist Kugelfla¨chen auf, so dass eine Verkippung in
der Prismenhalterung mo¨glich ist. Beide y-z-Schlitten sind gegenu¨ber zwei vertikal ste-
henden Halteplatten aus Aluminium (in Abbildung 4.1 bezeichnet als Halteplatte 1 und
2) pra¨zise verstellbar. Diese Verstellung ist u¨ber Linearfu¨hrungen (Serie FDD 25, Franke)
und Mikrometerschrauben (Einbaumeßschraube 152-389, Mitutoyo) realisiert. Die beiden
Halteplatten sind fest mit einem knapp 1,20 m hohen Untergestell aus Aluminium Profi-
len (Minitec) verbunden. Auf dieses Untergestell ist ein optisches Breadboard geschraubt,
auf welchem das optische System zur Fu¨hrung des NIR Strahls und die Werkzeuge zur
zeitlichen Charakterisierung der NIR Laserpulse (siehe Kapitel 4.3) montiert sind.
4.2 Die Wechselwirkungskammer
DieWechselwirkungskammer ist der Teil des Experiments, in welchem die Kreuzkorrelation
stattfindet. Die Wechselwirkungszone liegt im Zentrum der Kammer; in ihr kreuzen die
beiden ultrakurzen Pulse einander senkrecht. Bei der Konstruktion und Fertigung der
Vakuumkammer waren folgende Aspekte wichtig:
• Mo¨glichst kompakte Bauweise, gleichzeitig aber die Ausstattung mit mo¨glichst vielen
Flanschen zur Anbringung von Justage- oder Nachweissystemen.
• Kompatibilita¨t mit bereits vorher vorhandenen Komponenten (z.B. E-Optik).
• Fertigung sa¨mtlicher Komponenten aus nicht magnetisierbarem Edelstahl.
• Genaue Ausrichtung aller Flansche auf das Zentrum der Kammer.
Abbildung 4.3 zeigt 3D CAD Zeichnungen der Wechselwirkungskammer. U¨ber den Flansch
(13) wird die E-Optik (welche in Kapitel 4.4 vorgestellt wird) mit der Wechselwir-
kungskammer verbunden. Die Strahlung von FLASH betritt die Kammer zentral durch
den Flansch (2) und verla¨sst sie durch den Flansch (3). Die fokussierte NIR Strahlung
durchla¨uft die Kammer senkrecht dazu entlang der y-Achse. Die Wechselwirkungskam-
mer wird mit einer Turbomolekularpumpe (Leybold TW 70), die o¨lfrei arbeitet und ein
geringes magnetisches Streufeld aufweist, evakuiert. Zur Erzeugung eines mo¨glichst parti-
kelfreien Vakuums wird als Vorpumpe eine o¨lfreie Scrollpumpe benutzt. Ohne Ausheizen
wird ein Hintergrundsdruck von pb = 8 · 10−8 mbar erreicht. Gemessen wird der Druck
u¨ber ein elektronisches Ionisationsvakuummeter (Ionivac ITR 90 PB, Leybold). Der von
diesem Gera¨t angegebene Druck p′x (x steht fu¨r das Gas) muss aber mit einem Korrektur-
faktor Cx multipliziert werden, um den tatsa¨chlichen Druck px zu erhalten [169]. Fu¨r die
benutzten Edelgase sind dies CNe= 4,1; CKr= 0,5 und CXe= 0,4. Im weiteren Verlauf der
Arbeit wird immer der Druck px angegeben.

































Abbildung 4.3: 3D CAD Zeichnung der Wechselwirkungskammer. Die insgesamt 17
Vakuumflansche sind zur leichteren Versta¨ndlichkeit jeweils mit Nummern versehen. (a)
Ansicht in der yz-Ebene. Die XUV Strahlung la¨uft aus der Papierebene hinaus. Die E-
Optik ist an den Flansch (13) geschraubt. (b) Ansicht in der xy-Ebene. Die emittierten
Photoelektronen bewegen sich in die Papierebene hinein. (c) Ansicht in der xz-Ebene.
Die NIR Strahlung la¨uft aus der Papierebene hinaus.
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Kameras zur Online U¨berwachung
Fu¨r die Aufnahme von Kreuzkorrelationssignalen bzw. zur U¨berwachung verschiedener
Strahlparameter wie Strahllage und Strahlgro¨ße werden insgesamt fu¨nf CCD Kameras
eingesetzt. Diese Kameras werden im Folgenden aufgelistet. Der Einfachheit halber wer-
den die Kameras durchnummeriert und im weiteren Verlauf der Arbeit wird die jeweilige
Kamera durch Angabe der entsprechenden Nummer gekennzeichnet.
• Kamera 1: QICAM Fast 1394,Q Imaging (1/2” Chip, 1392 x 1040 Pixel, Pixelgro¨ße
4,65 x 4,65 µm2). Sie ist positioniert hinter einem Fensterflansch am Ende der E-
Optik-Vakuumkammer [Abbildung 4.1].
• Kamera 2: The Imaging Source, DMK 21 BF 04 (1/4” Chip, 640 x 480 Pixel,
Pixelgro¨ße 5,6 x 5,6 µm2). Sie ist am Flansch (12) der Wechselwirkungskammer
gegenu¨ber der E-Optik montiert.
• Kamera 3: The Imaging Source, DMK 21 BF 04 (1/4” Chip, 640 x 480 Pixel,
Pixelgro¨ße 5,6 x 5,6 µm2). Sie ist am Flansch (4) der Wechselwirkungskammer unter
einem Winkel von 45◦ bezu¨glich der x-Achse montiert.
• Kamera 4: The Imaging Source, DMK 21 BF 04 (1/4” Chip, 640 x 480 Pixel,
Pixelgro¨ße 5,6 x 5,6 µm2). Sie ist in den optischen Aufbau integriert [siehe Abbildung
4.4].
• Kamera 5: Lumenera, LU 100 Series (1/2” Chip, 1280 x 1024 Pixel, Pixelgro¨ße 5,2
x 5,2 µm2). Sie ist am Flansch (1) der Wechselwirkungskammer in Ausbreitungs-
richtung der NIR Strahlung befestigt.
4.3 NIR Optik Aufbau des XUV-NIR Kreuzkorrelators
Abbildung 4.4 zeigt eine 3D Skizze des optischen Aufbaus fu¨r die NIR Strahlung beim
XUV-NIR Kreuzkorrelator. Die kurzen NIR Pulse (λnir = 800 nm,τnir ≈ 120 fs) treten in
der Na¨he des Messplatzes aus einem Fensterflansch der optischen Beamline aus.
Die Beamlineho¨he ist 1,5 m u¨ber dem Boden. Die NIR Strahlung wird mit dielektrischen
Spiegeln S1 − S4 von unten in die Wechselwirkungskammer gelenkt. Anschließend wird
die Strahlung mit Hilfe von Linsen auf die gewu¨nschte Gro¨ße fokussiert. Die drei Spiegel
S2 − S4 sind auf einem optischen Breadboard befestigt, welches auf das Untergestell des
Kreuzkorrelators geschraubt ist und dessen Oberkante sich ca. 1,20 m u¨ber dem Boden
befindet. Alle vier Spiegel sind hochreflektierend fu¨r 800 nm Strahlung, die an ihnen auftre-
tende Dispersion ist nach Gleichung (3.6) bei der Pulsdauer von ≈ 120 fs vernachla¨ssigbar.
Da der Wirkungsquerschnitt fu¨r laserunterstu¨tzte Photoionisation maximal ist bei Paral-
lelita¨t von der Ausbreitungsrichtung der Photoelektronen und der Polarisationsrichtung
der Strahlung [Gleichung (3.32)], muss die NIR Strahlung in z-Richtung linear polarisiert
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sein. Die Polarisation kann durch eine λ/4 Platte im Laserlabor eingestellt werden, deren



















Abbildung 4.4: Prinzipskizze des NIR Aufbaus am XUV-NIR Kreuzkorrelator. Die
NIR Pulse werden nach dem Austritt aus der optischen Beamline mit Hilfe der hoch-
reflektierenden Spiegel S1 − S4 in Richtung der Wechselwirkungskammer gelenkt und
anschließend auf die gewu¨nschte Geometrie fokussiert. Die Strahlung ist linear polari-
siert, der Polarisationsvektor (blau) zeigt in Ausbreitungsrichtung der Photoelektronen.
In den Aufbau integriert sind eine CCD Kamera zur U¨berwachung des Strahlprofils (ei-
ne typische Aufnahme ist gezeigt), eine Fotodiode zur Triggerung und ein FROG bzw.
Faserspektrometer zur zeitlichen Charakterisierung der Pulse.
Die Kamera 4 ist in den optischen Aufbau integriert. Sie detektiert den durch S3 trans-
mittierten Anteil der NIR Strahlung und damit mo¨glicherweise auftretende A¨nderungen
der NIR Strahllage. Hinter dem letzten Umlenkspiegel S4 ist eine Fotodiode montiert,
deren Signal als Triggersignal benutzt werden kann. Die Linsen zur Fokussierung der
NIR Strahlung sind mit einer Antireflexschicht fu¨r den NIR Spektralbereich versehen
(Broadband AR coating B, Thorlabs). Simulationen mit der Software SLNO [170] zeigen,
dass die NIR Pulse durch die Fokussierung und das nachfolgende Durchqueren des Vaku-
umfensters zeitlich quasi nicht verla¨ngert werden und in der Wechselwirkungszone immer
noch Pulsla¨ngen von ≈ 120 fs vorliegen.
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4.3.1 Zeitliche Charakterisierung der NIR Pulse
Fu¨r die Interpretation von Kreuzkorrelationssignalen ist die Kenntnis der Pulsdauer der
NIR Referenzpulse bedeutend. Zu diesem Zweck sind ein FROG und ein Aufbau zur
Aufnahme von Weißlichtspektren bestehend aus zwei Linsen, einer Quarzplatte und
einem Spektrometer (Aventes) in den optischen Aufbau integriert. Durch einen Strahlteiler
im Strahlengang kann ein Teil der Strahlung in das jeweils gewu¨nschte Diagnosegera¨t
gelenkt werden.
FROG
Die Methode des frequenzaufgelo¨sten optischen Taktens (Frequency-Resolved
Optical Gating) [171], im weiteren Verlauf als FROG bezeichnet, ist eine etablierte Me-
thode zur zeitlichen Charakterisierung ultrakurzer Pulse. Er besteht aus einem Auto-
korrelator [172], bei welchem der Signalpuls zusa¨tzlich spektral aufgelo¨st wird. Dieser
Signalpuls wird erzeugt durch die Wechselwirkung zweier zeitlich verzo¨gerter Pulse, die
durch Strahlteilung aus dem zu charakterisierenden Puls erhalten werden, in einem optisch
nicht-linearen Kristall [173]. Wa¨hrend die Autokorrelation allein die absolute Bestimmung
der Pulsla¨nge zula¨sst, aber ohne zusa¨tzliche Information keine Aussagen u¨ber die Pulsform
liefert [174], la¨sst sich mit einem FROG das zeitliche Intensita¨tsprofil des Eingangspul-
ses vollsta¨ndig rekonstruieren [175]. Allerdings ist ein FROG gekennzeichnet durch sehr
empfindliche Justage (man hat mehrere empfindlich einstellbare Freiheitsgrade!) [176].
Weißlichtspektren
Fokussiert man einen intensiven ultrakurzen Laserpuls mit der spektralen Breite ∆ν in ein
transparentes Medium, so beobachtet man eine starke spektrale Verbreiterung [177]. Das
entstehende Spektrum wird als Weißlichtspektrum bezeichnet. Die Verbreiterung beruht
in erster Linie auf der im Material auftretenden Selbstphasenmodulation [Kapitel 3.2],
einer Vierwellenmischung und dem sogenannten ”self-steepening” [178]. Das Weißlicht-
spektrum kann durch Fokussierung von intensiven fs bzw. ps Pulsen in Kristallen [179],
organischen Filmen [180] wie auch in Gasen [181] beobachtet werden. Die spektrale Breite
des Weißlichtspektrums ist umso gro¨ßer, je ku¨rzer der einfallende Puls ist, welcher das
Spektrum erzeugt. Indem die NIR Strahlung auf eine Quarzplatte fokussiert und die emit-
tierte Strahlung u¨ber eine Glasfaser in das Spektrometer eingekoppelt wird [Abbildung
4.4], ko¨nnen qualitative Aussagen u¨ber die Pulsdauer der NIR Pulse gemacht werden.
Bestimmung der Pulsdauer τnir und der Pulsform
Abbildung 4.5 zeigt eine FROG Messung der NIR Pulse am Experimentierplatz. Aus der
Entfaltung der Autokorrelationskurve (Halbwertsbreite ∆τ) ergibt sich die Pulsdauer zu
τnir ≈ 114 fs (FWHM). Durch die spektral aufgelo¨ste Messung la¨sst sich die Pulsform
der NIR Pulse rekonstruieren. Es ergibt sich in guter Na¨herung ein Sekans Hyperbolikus
Puls, in U¨bereinstimmung mit der erwarteten Form der Pulse eines modengekoppelten
Festko¨rperlasers [182].






Abbildung 4.5: FROG Messungen zur zeitlichen Charakterisierung der NIR Pulse. (a)
Autokorrelatiosmesung. In rot ist der Fit einer Gaußfunktion an die Daten gezeigt, welche
eine Halbwertsbreite von∆τ hat. (b) Spektral aufgelo¨stes FROG Bild zur Rekonstruktion
der Pulsform.
Optimale zeitliche Komprimierung der NIR Pulse
Sowohl Weißlicht als auch FROGMessungen ko¨nnen dazu eingesetzt werden, die optimalen
Einstellungen am Kompressor zu finden. Abbildung 4.6 zeigt die durch die Autokorrelation
mit dem FROG ermittelte Pulsdauer τnir als Funktion der Kompressoreinstellungen.
Abbildung 4.6: U¨ber FROG ermittelte
Pulsdauer der NIR Pulse am Experimentier-
platz als Funktion der Gitterkompressorpo-
sition. In rot ist ein an die Messdaten ge-
fittetes Polynom 2. Ordnung zu sehen. Die
minimale Pulsdauer bei optimaler Kompri-
mierung betra¨gt am Messplatz τnir ≈ 114 fs
(FWHM).
4.3.2 Bestimmung von Strahlprofil und Intensita¨t der NIR Strahlung
Fu¨r die Kreuzkorrelationsmessungen, welche auf der XUV induzierten A¨nderung der op-
tischen Reflektivita¨t auf einer Festko¨rperoberfla¨che basieren, wird die unfokussierte NIR
Strahlung benutzt worden. Im Gegensatz dazu wird bei den anderen beiden Kreuzkor-
relationsmethoden die NIR Strahlung auf ein rundes Profil fokussiert. Zusa¨tzlich kommt
bei den Kreuzkorrelationsmessungen, welche auf der laserunterstu¨tzten Photoionisation
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beruhen, ein Linienfokus zum Einsatz. Beide Fokusgeometrien werden im Folgenden vor-
gestellt.
Rundfokus
Der Rundfokus wird mit Hilfe eines Achromaten fu¨r 800 nm mit nomineller Brennweite von
f = 100 mm erzielt [Abbildung 4.7 (a)]. Der Achromat ist u¨ber Pra¨zisionsverschiebetische
in x- und y-Richtung verschiebbar gegenu¨ber einer Halterung gelagert [Abbildung 4.7 (b)].
Letztere ist u¨ber Stangen starr mit dem unteren CF 50 Flansch der Wechselwirkungskam-














Abbildung 4.7: (a) Schematische Darstellung des optischen Aufbaus zur Erzeugung des
NIR Rundfokus. Die Fokussierung erfolgt durch einen Achromaten fu¨r 800 nm, welcher
außerhalb des Vakuums justierbar gelagert ist. Der NIR Puls durchla¨uft nach der Linse
noch ein Eintrittsfenster in die Wechselwirkungskammer, welches ca. 40 mm von der Linse
entfernt ist. (b) Bild der justierbaren Halterung fu¨r den Achromaten. Zu sehen sind die
optischen Pra¨zisionsverschiebetische und der Anbau an die Wechselwirkungskammer.
Simulation des Strahlprofils im Fokus
Die Fokussierung der Strahlung durch den Achromaten wird mit OSLO [183] simuliert. Bei
den meisten optischen Problemen kann der Wellencharakter des Lichtes vernachla¨ssigt und
das Problem auf ein Strahlpha¨nomen beschra¨nkt werden. Man spricht in diesem Fall von
geometrischer Strahlenoptik. Mit dieser kann das Verhalten eines optischen Aufbaus
vorhergesagt werden. Dazu wird ein Objekt im Strahlengang in eine große Anzahl von
kleinen Fla¨chen aufgeteilt und die Strahlen durch das Zentrum jeder dieser Fla¨chen wird
verfolgt. Die Schnittpunkte dieser Strahlen mit der gewa¨hlten Bildebene wird als Spotdia-
gram bezeichnet. In einem perfekten optischen System, bei welchem die Abbildungsfehler
vernachla¨ssigt werden, ko¨nnen die Strahlen nicht in einem Punkt zusammenlaufen, son-
dern man erha¨lt in der Bildebene ein Objekt mit einer Mindestgro¨ße. Man spricht vom
Beugunglimit. Das Durchlaufen der NIR Strahlung durch den Achromaten kann in guter
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Na¨herung durch Beugung an einer runden Apertur beschrieben werden. Man erha¨lt als
Beugungsbild ein System von konzentrischen hellen und dunklen Kreisen. Das zentrale,
helle Scheibchen, das Airy-Scheibchen, hat einen Radius von [184]:
rAiry =
0, 61 · λ
NA
. (4.1)
Dabei ist NA=n·sinα die numerische Apertur, α der halbe O¨ffnungswinkel zum Bild (Ak-
zeptanzwinkel) und n der Brechungindex zwischen Bild und optischem Element.
Normalerweise ist ein optisches System aber nicht perfekt. Seine Gu¨te kann angegeben
werden durch die Modulations Transfer Funktion (MTF). Sie kann aus dem Spotdia-
gramm gewonnen werden, indem dieses in einer Richtung in kleine Segmente aufgespalten
wird und die Zahl der Punkte in jedem dieser Segmente geza¨hlt wird. Details ko¨nnen der
Referenz [184] entnommen werden. Die MTF ist der Realteil der sogenannten Optischen
Transfer Funktion (OTF). Diese wiederum ist die Fouriertransformierte der sogenannten
Punktspreizfunktion (Point Spread Function). Sie ist das Beugungsbild eines Punktob-
jekts, d.h. sie gibt Auskunft daru¨ber, wie ein als punktfo¨rmig angenommenes Objekt in
der Objektebene durch das optische System abgebildet wird.
Fu¨r die Simulation wird angenommen, der einfallende Puls habe ein gaußfo¨rmiges o¨rtliches
Strahlprofil mit einer Halbwertsbreite von ∼ 16 mm. In der Simulation wird das Gaußprofil
dadurch beru¨cksichtigt, dass die auf das Objekt einfallenden Strahlen mit unterschiedlichen
Wichtungsfaktoren multipliziert werden. Fu¨r das System aus Abbildung 4.7 (a) ergibt sich
nach Gleichung (4.1) eine beugungsbegrenzte Gro¨ße von rAiry ≈ 6,1 µm. Da die Gaußfunk-
tion invariant unter Fouriertransformation ist, wird folglich bei Annahme eines perfekten
optischen Systems aus dem einfallenden Gaußstrahl mit ∼ 16 mm Halbwertsbreite im
Fokus ein Gaußstrahl mit ∼ 12,2 mm Halbwertsbreite.
In einem realen System ergibt sich die Intensita¨tsverteilung im Fokus aus der Faltung des
beugungsbegrenzten Gaußprofils und der Punktspreizfunktion. In Abbildung 4.8 ist die
mit OSLO simulierte Punktspreizfunktion fu¨r das optische System aus Abbildung 4.7 (a)
zu sehen. Sie weist auch ein gaußfo¨rmiges Profil mit einer Halbwertsbreite von ≈ 5,2 µm
auf.
Die Gaussverteilung ist invariant unter Faltung, d.h. die Faltung von zwei Gausskurven







Aus der Faltung des beugungsbegrenzten Gaußprofils und der Punktspreizfunktion ergibt
sich damit im Fokus ein rundes Strahlprofil mit gaußfo¨rmiger Intensita¨tsverteilung und
einer Halbwertsbreite von ≈ 13,2 µm.
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Abbildung 4.8: Punktspreizfunktion fu¨r
den Aufbau aus Abbildung 4.7 (a) simuliert
mit dem Programm OSLO.
5,2µm
Messung des NIR Strahlprofils im Fokus
Abbildung 4.9 zeigt den gemessenen Rundfokus der NIR Strahlung von oben aufgenommen
mit der geeichten Kamera 5 und einen Intensita¨tsplot entlang der x-Achse (Ausbreitungs-
richtung der XUV Strahlung). Der Gaußfit hat eine Halbwertsbreite von ∆xnir ≈ 13 µm.





Abbildung 4.9: (a) Mit Kamera 5 von oben aufgenommener NIR Rundfokus in der
Wechselwirkungszone. (b) Schnitt durch den Fokus entlang der in gru¨n markierten
Schnittlinie in x-Richtung.
Bei der Abscha¨tzung der NIR Intensita¨t wird folgendes angenommen:
• Die Pulsenergie Enir liegt bei ≈ 15 µJ.
• Die Transmission der NIR Strahlung durch den Achromaten und das Vakuumfenster
ist zu ≥ 90 % bestimmt worden.
• Das zeitliche Profil hat eine Sekans Hyperbolikus Form (FROG Messungen).
• Die Pulsdauer ist τnir ≈ 120 fs.
Damit ergibt sich nach Gleichung (9.4): Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2.
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Linienfokus
Bei den Kreuzkorrelationsexperimenten basierend auf laserunterstu¨tzter Photoionisation
ist neben dem Rundfokus auch eine Geometrie mit Linienfokus zum Einsatz gekommen.
Dieser wird erzeugt durch zwei gekreuzt angeordnete Zylinderlinsen.
Abbildung 4.10 zeigt den gemessenen Linienfokus der NIR Strahlung, aufgenommen von
oben mit Kamera 5 und einen Intensita¨tsplot entlang der x-Achse (Ausbreitungsrichtung
der XUV Strahlung) und der z-Achse (Ausbreitungsrichtung der Photoelektronen). Der Fo-
kus hat eine La¨nge von ∆xnir ≈ 270 µm (FWHM) und eine Breite ∆znir ≈ 11 µm (FWHM).
Die abgescha¨tzte NIR Intensita¨t betra¨gt in dieser Fokusgeometrie Inir ≈ 3 · 1012 W/cm2,








Abbildung 4.10: (a) Mit Kamera 5 von oben aufgenommener NIR Linienfokus in der
Wechselwirkungszone. Schnitte durch den Fokus entlang der (b) x-Achse und der (c)
z-Achse.
4.4 Das elektronenoptische System
Fu¨r die auf der laserunterstu¨tzten Photoionisation beruhenden Kreuzkorrelationsmessun-
gen ist die Erzeugung einer vergro¨ßerten Abbildung der Wechselwirkungszone notwendig,
da die relative Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH aus der o¨rtlichen Position des
Kreuzkorrelationssignals innerhalb der Wechselwirkungszone gewonnen wird. Dazu wird
ein abbildendes System fu¨r die in der Wechselwirkungszone emittierten Elektronen be-
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nutzt. Dieses Abbildungssystem, die E-Optik, besteht aus einer Kombination von elek-
trostatischen Linsen. Auf einem Elektronendetektor [vorgestellt in Kapitel 4.6] wird die
ortsaufgelo¨ste Messung sichtbar gemacht.
Die E-Optik verla¨uft zentrisch in einer Vakuumkammer aus nicht magnetisier-
barem Edelstahl. Diese Vakuumkammer wird mit einer Turbomolekularpumpe
(Leybold TW 180 H) evakuiert, die Druckmessung erfolgt u¨ber ein Ionisationsvakuumme-
ter (Ionivac ITR 90 PB, Leybold). Typischerweise liegt der Hintergrundsdruck ohne Ga-
seinlass in der Wechselwirkungskammer bei pb = 5 · 10−8 mbar. Abbildung 4.11 zeigt die
E-Optik im Schnitt. Sie besteht aus der Kombination einer 3-Element-Scheibenlinse, einer








Abbildung 4.11: Schnitt durch das Linsensystem. Die Wechselwirkungszone befindet
sich in der Ebene G und hat in z-Richtung einen Abstand 2,1 mm von der Eintrittso¨ffnung
der E-Optik. Der XUV Puls von FLASH la¨uft in diesem Bild aus der Papierebene hinaus.
Mit eingezeichnet sind Elektronentrajektorien simuliert mit dem Programm SIMION
[185]. Der Strahllauf im Bereich des Zwischenbildes im Element V5 ist vergro¨ßert gezeigt.
In die Bildebene wird der Elektronendetektor zur Aufnahme des ortsaufgelo¨sten Bildes
gestellt. Der Abstand zwischen Bildebene und Wechselwirkungszone betra¨gt ≈ 730 mm
(aus [186]).
Die Vakuumkammer samt E-Optik wird an den CF 63 Flansch der Wechselwirkungskam-
mer [Flansch (13) in Abbildung 4.3] angesetzt. Entscheidend fu¨r die Eigenschaften des
Bildes ist die vordere 3-Element-Scheibenlinse. Die vorderste Elektrode A1 dieser Linse ist
geerdet, so dass die Elektronen sie mit ihrer Startenergie Ekin,0 erreichen. Fu¨r die Simulati-
on ist diese Elektrode durch einen aufgesetzten, die Wechselwirkungszone G umfassenden
Topf erga¨nzt. So ist das Potential in der gesamten Wechselwirkungszone definiert. Durch
eine zentrale 1 mm Bohrung in dieser geerdeten Elektrode treten die in G erzeugten Elek-
tronen in die E-Optik ein. Gleichzeitig wirkt dieses Loch als Druckstufe. Dadurch ist auch
bei hoher Gaslast in der Wechselwirkungskammer ein sicherer Betrieb des Elektronende-
tektors (bestehend aus MCP und Leuchtschirm) mo¨glich. Der Abstand dieser Eintritt-
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sebene der E-Optik vom Zentrum der Wechselwirkungskammer, wo XUV und NIR Puls
u¨berlagert werden, betra¨gt 2,1 mm. Die Elektrode A2 wird auf ein hohes positives Potenti-
al V2=30·Ekin,0 gelegt, die dritte Scheibenelektrode A3 liegt auf dem niedrigeren Potential
V3=5, 2 · Ekin,0. Somit werden die Elektronen nach dem Eintritt in die Elektronenoptik
zuna¨chst stark beschleunigt und anschließend auf ihre Sollenergie abgebremst. Durch die
anfa¨ngliche, starke Beschleunigung ist dieser Aufbau weniger anfa¨llig gegenu¨ber a¨ußeren
Feldern oder Coulombabstoßung der Elektronen untereinander als eine Anordnung, bei
welcher die Elektronen kontinuierlich beschleunigt werden. Gleichzeitig wird bei gleicher
Transmission eine ho¨here Ortsauflo¨sung erzielt [187]. Der Durchmesser der Eintrittso¨ffnung
ist so gewa¨hlt, dass das elektrische Potential von A2 nicht in das Wechselwirkungsvolumen
greift. Die Dicke der Elektrode A1 bewirkt, dass die 1 mm Eintrittso¨ffnung die Abbildung
nicht wesentlich beeinflusst.
Signalelektronen, die unter großen Winkeln in die E-Optik eintreten, vermindern die
Qualita¨t der Abbildung aufgrund von spha¨rischer Abberation (Abbildung 3.33). Um die
Winkeldivergenz einzugrenzen, ko¨nnenWinkelblenden (Kontrastblenden) verschiedener
Durchmesser (von 0,3 bis 1 mm in Schritten von 100 µm) in die Brennpunktebene der
E-Optik gefahren werden. In dieser Ebene, die in dieser Arbeit als Fokalebene bezeich-
net wird, laufen die Trajektorien aller Elektronen zusammen, die die Objektebene unter
dem gleichen Startwinkel ϕ verlassen. Durch Wahl einer geeigneten Blende ko¨nnen Elek-
tronen mit großem Startwinkel aus dem Strahlengang entfernt werden. Bei Bedarf kann
nahezu der gesamte von der E-Optik geformte Elektronenstrahl durch ein Loch mit 6 mm
Durchmesser den Detektor erreichen.
Eine erste Fokalebene liegt innerhalb der vorderen 3-Element-Scheibenlinse. Die nach-
folgende 3-Element-Zylinderlinse (V3 bis V5) bildet diese Fokalebene in einen feldfreien
Raum ab. Hier kann die gewu¨nschte Winkelblende positioniert werden. Die Kombination
aus 3-Element-Scheibenlinse und der 3-Element-Zylinderlinse erzeugt ein reelles Bild des
Objekts, welches aber noch vor der Fokalebene liegt. In diesem Bild tritt eine deutliche
Bildfeldkru¨mmung auf [Abbildung 4.11]. Daher folgt hinter der Fokalebene eine 4-Element-
Zylinderlinse (V5 bis V8), welche das reelle Zwischenbild auf den Elektronendetektor in der
Bildebene abbildet. Die 4-Element-Zylinderlinse ist als ZOOM Linse ausgelegt [188]. Bei
diesem Linsentyp bleiben Gegenstands- und Bildweite konstant, wa¨hrend das Verha¨ltnis
von Gegenstands- und Bildenergie vera¨ndert werden kann.
A¨ußere magnetische Felder wie das Erdmagnetfeld lenken die Elektronen senkrecht zu
ihrer Ausbreitungsrichtung ab und fu¨hren dadurch zu einer Verringerung der o¨rtlichen
Auflo¨sung der E-Optik. Zur Abschirmung dieser Felder wird ein µ-Metall-Zylinder zwi-
schen die Elektronenlinsen und die Innenwand der Vakuumkammer gelegt. Es hat sich
allerdings im Experiment gezeigt, dass diese Maßnahme allein nicht ausreicht. Daher ist
zusa¨tzlich eine Magnetfeldkompensation durch ein Paar von Helmholtz-Spulen realisiert
worden.
Eine Simulation mit SIMION zeigt, dass die Scha¨rfentiefe der E-Optik nur wenige 10 µm
betra¨gt. Das bedeutet, dass die Photoelektronen in z-Richtung aus einer du¨nnen Schicht
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stammen mu¨ssen, deren Dicke idealerweise < 50 µm sein sollte. Das kann durch hinreichend
schmale Eintrittsaperturen fu¨r die XUV Strahlung von FLASH erreicht werden. Daher
werden Spalte mit 60 µm bzw. 125 µm Breite benutzt (Kapitel 4.1). Spalte mit einer Breite
≤50 µm haben sich nicht bewa¨hrt, da es mit ihnen bei Messungen mit der unfokussierten
XUV Strahlung zu Justierschwierigkeiten aufgrund zu kleiner Signale gekommen ist.
Weitere Details zum Aufbau der E-Optik ko¨nnen der Diplomarbeit von R. Kalms (Referenz
[186]) entnommen werden.
4.5 Die Gasdu¨se
Mit Hilfe der Gasdu¨se wird das im Experiment eingesetzte Targetgas in das Wechselwir-
kungsvolumen eingelassen.
Folgende Aspekte sind bei der Fertigung der Gasdu¨se beru¨cksichtigt:
• Zur optimalen Positionierung bezu¨glich der Wechselwirkungszone ist die Du¨se in drei
Raumrichtungen u¨ber einen XYZ Manipulator (KPM 12-50 VAB Vakuum) justier-
bar.
• Aufgrund der Na¨he zum Wechselwirkungsvolumen sind unmagnetische Materialien
verwendet worden.
• Das Totvolumen ist klein gehalten, um ein schnelles Einstellen der gewu¨nschten
Gasdichte im Wechselwirkungsvolumen zu erreichen.
Die Gasdu¨se besteht aus einem ca. 200 mm langen Edelstahlrohr, einem u¨ber Swage-
lock Verbindungsstu¨cke angesetzten Kupferrohr mit 3 mm Außendurchmesser und einem
du¨nnen 9 mm langen Ro¨hrchen aus Kupfer (Außendurchmesser 0,25 mm). Damit ist ein
gerichteter Strahl von Edelgasatomen in das Wechselwirkungsvolumen mo¨glich. Das Ende
des Ro¨hrchens wird auf einen rechteckigen Querschnitt von ∼ 150 µm Ho¨he und ∼ 300
µm Breite gedru¨ckt. Somit ist die Gasdu¨se fu¨r beide Fokusgeometrien einsetzbar [Kapi-
tel 4.3.2]. Montiert ist das Gasdu¨sensystem mit Manipulator an einem der 45◦ Flansche
[Flansch (7) in Abbildung 4.3]. Abbildung 4.12 zeigt die Gasdu¨se in ihrer Sollage. Das
Gas wird u¨ber ein Dosierventil in das Du¨senrohr eingelassen, als Gasvordruck wird stets
1 bar gewa¨hlt. Durch die Gaslast steigt der Druck vom Hintergrundsdruck pb auf den
Arbeitsdruck px, wobei x fu¨r das benutzte Edelgas steht.









Abbildung 4.12: (a) Wechselwirkungszone mit der Gasdu¨se in Sollposition fu¨r nach-
folgende Kreuzkorrelationsmessungen, aufgenommen mit Kamera 2. Im Hintergrund ist
die Elektrode A1 der E-Optik mit der zentralen Bohrung fu¨r den Eintritt der Photo-
elektronen zu sehen. (b) Gasdu¨se in Sollposition in der Na¨he der Wechselwirkungszone,
aufgenommen mit Kamera 3. Die Richtung des Gasflusses ist durch einen gelben Pfeil
dargestellt. Das ist auch die Richtung, aus welcher die Gasdu¨se in die Wechselwirkungs-
zone hinein- und aus ihr herausgefahren werden kann. Zusa¨tzlich kann sie in den beiden
dazu senkrechten Richtungen justiert werden.
4.6 Das Detektionssystem
Der Detektor besteht aus einer MCP zur Signalversta¨rkung und einem Leuchtschirm mit
CCD Kamera zur Aufnahme der mit der E-Optik erzeugten, ortsaufgelo¨sten Emissions-
bilder. Zur Trennung des gesuchten Kreuzkorrelationssignals (Seitenbandsignal) vom Un-
tergrundsignal (XUV induziertes Signal der Photolinie) muss der Detektor mit einem
energieseparierenden Filter ausgestattet werden. Abbildung 4.13 zeigt eine Prinzipskizze
des Detektorsystems. Mit der E-Optik kann durch Erdung aller elektrostatischen Linsen
auch ein Flugzeitspektrometer realisiert werden [Kapitel 4.7]. In diesem Fall wird die MCP
als nicht ortsempfindlicher Ionenza¨hler verwendet und der Leuchtschirm wirkt dabei als
Auffa¨nger. Die elektrischen Signale werden u¨ber einen Kondensator ausgekoppelt und mit
einem Oszilloskop erfasst. Die einzelnen Komponenten des Detektionssystems werden im
Folgenden beschrieben.
4.6.1 Komponenten des Detektionssystems
Die Mikrokanalplatte
Die Mikrokanalplatte (MCP) besteht aus einem Array von leitfa¨higen Kana¨len. Ein-
zelne, von der Vorderseite in die Kana¨le eintretende Elektronen werden zuna¨chst durch
die zwischen Vorder- und Ru¨ckseite der MCP angelegte Spannung UMCP beschleunigt. Sie
treffen dann auf die Wa¨nde der Kana¨le und erzeugen dort Sekunda¨relektronen, die un-
ter mehrfachen Vervielfa¨ltigungsprozessen die Kana¨le durchlaufen. Die aus den Kana¨len






















Abbildung 4.13: (a) Schnitt durch das Detektorsystem zur Aufnahme ortsaufgelo¨ster
Elektronensignale. Es ist ausgestattet mit einem Leuchtschirm, einer MCP und einem
Energiefilter, bestehend aus einem grobmaschigen Netz 1 (welches auf dem Potential V8
des letzten Linsenelements liegt) und einem feinmaschigen Netz 2 mit variabel einstellba-
rem elektrischen Potential. Wird die E-Optik als Flugzeitspektrometer benutzt, ko¨nnen
Ionensignale u¨ber einen Kondensator ausgekoppelt werden. (b) Bild des Leuchtschirms
aufgenommen mit Kamera 1.
austretenden Elektronen werden durch die Leuchtschirmspannung ULS zum Leuchtschirm
hin beschleunigt.
Fu¨r eine MCP gibt es verschiedene Kenngro¨ßen. Der Vervielfachungsfaktor, welcher den
Quotienten aus der Zahl der an der Ru¨ckseite der MCP austretenden zur Zahl der ein-
fallenden Elektronen beschreibt, ha¨ngt exponentiell von der Spannung UMCP ab [189].
Die erreichbare Versta¨rkung einer einfachen MCP liegt im Bereich 103 − 104 [190] und
ist durch Ionennachpulse erzeugt durch die in Richtung Vorderseite der MCP beschleu-
nigten Restgasionen begrenzt. Im vorliegenden Experiment wird nicht eine einzelne MCP
benutzt, sondern zwei MCPs in der so genannten Chevron Anordnung [Abbildung 4.14].
Dadurch kann die Versta¨rkung auf maximal 106 − 107 erho¨ht werden, bevor Sa¨ttigung
eintritt. Pro MCP kann zwischen Vorder- und Ru¨ckseite maximal eine Potentialdifferenz
von 1 kV angelegt werden, so dass UMCP ≤ 2 kV. Die Detektionseffizienz beschreibt den
Quotienten aus der Zahl der nachgewiesenen zur Zahl der einfallenden Teilchen. Sie ist
von der Art der einfallenden Teilchen und deren Energie abha¨ngig. Fu¨r Elektronen mit
Ekin ≈ 50 eV betra¨gt sie ≈ 50 % [189] und nimmt mit ho¨herer kinetischer Energie zu. Da-
her ließe sie sich durch Anlegen einer Platevorspannung zur Nachbeschleunigung zwischen
dem Netz 2 und der MCP Vorderseite [Abbildung 4.13 (a)] erho¨hen. Jedoch wurde in die-
sem Fall durch Linseneffekte an den Netzmaschen des Energiefilters die Kantenscha¨rfe der
Bilder auf dem Leuchtschirm wesentlich verschlechtert. Deshalb wird die Vorderseite der
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MCP geerdet und die bei der Ionisation freigesetzten Elektronen erreichen diese mit einer
kinetischen Energie von typischerweise einigen eV bis einigen 10 eV (vorgegeben durch
die kinetische Startenergie Ekin,0 und die Einstellungen des Energiefilters). Die Totzeit
beschreibt die Zeitspanne, nach welcher die Ladungen auf den Wa¨nden eines Kanals der
MCP wieder aufgefu¨llt sind und somit erneute Versta¨rkung mo¨glich ist. Die effektive Tot-
zeit einer MCP liegt aufgrund der vielen Kana¨le bei ∼ 10−7 s. Auch eine MCP, die keinerlei
ionisierender Strahlung ausgesetzt ist, erzeugt Dunkelstrom-Impulse. Diese Impulse wer-
den hauptsa¨chlich durch den radioaktiven Zerfall von Bestandteilen des MCP Materials










Abbildung 4.14: Chevron Anordnung von
zwei kombinierten MCPs. Die Kana¨le in
den Platten stehen verkippt gegenu¨ber der
Fla¨chennormalen. Der versta¨rkte Elektro-
nenpuls trifft anschließend auf den Leucht-
schirm (aus [189]).
Die benutzte MCP hat einen Durchmesser von 18 mm, die effektive Fla¨che einen Durch-
messer von deff = 14,5 mm [Herstellerangaben,Hamamatsu].
Leuchtschirm und Signalaufnahme
Die Elektronen aus der MCP lo¨sen am Ort ihres Auftreffens auf dem Leuchtschirm ein
Fluoreszenzsignal aus. Zur Minimierung der Verschmierung dieses Signals aufgrund der
Auffa¨cherung des in der MCP versta¨rkten Elektronenpulses [Abbildung 4.14] wird an den
Leuchtschirm gegenu¨ber dem Erdpotential eine hohe Spannung ULS  UMCP angelegt.
Das hat eine Nachbeschleunigung der Elektronen nach Verlassen der MCP zur Folge. Fu¨r
konstante Spannungen ULS und UMCP ist die Helligkeit eines Punktes auf dem Schirm
proportional zur Zahl der einfallenden Elektronen. Daher spiegelt die Helligkeitsverteilung
auf dem Leuchtschirm die o¨rtliche Elektronendichte im Wechselwirkungsvolumen wider.
Der Leuchtschirm hat einen Durchmesser von 50 mm, die auf ihm ausgeleuchtete Fla¨che ist
allerdings durch die effektive Fla¨che der MCP auf einen Durchmesser von etwa 14,5 mm be-
schra¨nkt. Der Leuchtschirm ist mit dem Leuchtstoff P43 (Zusammensetzung Gd2O2S : Tb,
Proxitronic) beschichtet. Der Leuchtschirm-Tra¨ger ist transparent und zur Kontaktierung
mit leitfa¨higem Indium Zinn Oxid (ITO) belegt. Der Leuchtstoff P43 zeichnet sich durch
eine hohe Effizienz in der Umwandlung von Elektronen in Photonen aus, wobei die Fluo-
reszenz im Bereich von 360 bis 680 nm liegt und ihr Maximum bei 545 nm besitzt. Das
Nachleuchten des Leuchtstoffs ist ein wichtiger Parameter: fu¨r P43 betra¨gt die Zeitspan-
ne fu¨r den Abfall der emittierten Lichtintensita¨t von 90 % auf 10 % des Maximalwerts
1 ms, diejenige fu¨r den Abfall von 10 % auf 1 % des Maximalwerts 1,6 ms. Daher kann
mit diesem Detektor die Unterpulsstruktur von FLASH mit MHz Repetitionsrate nicht
aufgelo¨st werden. Folglich wird fu¨r nmikro >1 jedes aufgenommene Bild durch mehrere
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Mikropulse erzeugt. Arbeitet FLASH dagegen im Einzelschussbetrieb (nmikro=1), so kann
bei der Repetitionsrate der Makropulse von νmakro= 5 Hz zu jedem einzelnen Schuss ein
entsprechendes Signalbild aufgenommen werden.
Der Leuchtschirm wird mit der Kamera 1 abfotografiert. Die Kamera ermo¨glicht die Auf-
nahme von Bildern mit einer Wiederholrate von 5 Hz bei voller Auflo¨sung. Sie ist u¨ber ein
elektronisches Kontrollsystem auf die Pulse von FLASH getriggert. Außerdem werden alle
abgespeicherten Bilder mit Zeitstempeln versehen, so dass jedes aufgenommene Bild dem
entsprechenden XUV Puls von FLASH zugeordnet werden kann. Die Q Imaging Kamera
wird unter LabVIEW (Version 7.1,2004) betrieben. Neben dem Live-Bild und dem u¨ber 10
Messungen gemittelten Bild kann in dem Steuerprogramm auch die mittlere Helligkeit der
Pixel auf dem Chip der CCD Kamera online ausgelesen werden. Diese Gro¨ße ist propor-
tional zur Helligkeitsverteilung auf dem Schirm. Tritt nur ein lokal eingeschra¨nkter Effekt
auf, so dass es nur in einem bestimmten Bereich des Leuchtschirms zu einer Erho¨hung der
lokalen Elektronendichte kommt, so kann eine Region of Interest (ROI) um diesen Ort
gesetzt werden. Es ist zu beachten, dass die mittlere Helligkeit der Pixel der Kamera keine
absolute Gro¨ße ist. Vielmehr ist sie von vielen Parametern (UMCP, ULS, Wahl des Target-
gases, Gasdichte, Intensita¨t Ixuv, Einstellungen der E-Optik, Wahl des ROI...) abha¨ngig
und damit in verschiedenen Messreihen nicht direkt zu vergleichen. Wo es nicht explizit
anders erwa¨hnt ist, wird im Verlauf der Arbeit die mittlere Helligkeit der Kamerapixel bei
Wahl einer geeigneten ROI in beliebigen Einheiten angegeben und als Elektronensignal
bezeichnet.
Energiefilter
Zur Aufnahme von orts- und energieseparierten Emissionsbildern ist eine Trennung des
Seitenbandsignals von der Hauptphotolinie erforderlich. Der dafu¨r eingesetzte Energiefil-
ter besteht aus zwei ebenen Netzen, die unmittelbar vor der MCP in einem Abstand von
0,5 mm voneinander im Strahlengang der Photoelektronen liegen [Abbildung 4.13]. Das
Netz 1 (8 Linien/mm) liegt auf dem Potential V8 des letzten Linsenelements. Damit be-
wegen sich die Elektronen zwischen diesem Linsenelement und dem Netz idealerweise im
feldfreien Raum. An das zweite, feinmaschigere Netz 2 (20 Linien/mm) wird gegenu¨ber
dem Erdpotential die Spannung Uret < 0 angelegt. Diese Potentialdifferenz wird im weite-
ren Verlauf der Arbeit als Retardierungsspannung bezeichnet. Ein Elektron mit einer
kinetischen Startenergie Ekin,0 ≤ |Uret| kann die MCP nicht erreichen. Indem Uret variiert
wird, erha¨lt man einen durchstimmbaren Energie-Hochpassfilter. Durch das Netz 1 ist si-
chergestellt, dass das elektrische Gegenfeld senkrecht zu den Netzebenen sehr homogen
ist.
4.6.2 Aufnahme von ortsaufgelo¨sten Signalen mit dem Detektor
Die Anwendbarkeit des Aufbaus bestehend aus der E-Optik und dem Detektorsystem zur
Aufnahme ortsaufgelo¨ster Emissionbilder muss u¨berpru¨ft werden.
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Ortsaufgelo¨ste Abbildung des NIR Pfads durch Multiphotonenionisation
Fu¨r die Geometrie mit Linienfokus (Inir ≈ 3 · 1012 W/cm2) sind weder bei Krypton noch
bei Xenon oder Neon MPI Signale zu erwarten, die allein durch die 800 nm Strahlung er-
zeugt werden [Abbildung 3.27]. Diese Vorhersage besta¨tigt sich auch im Experiment. Da-
gegen sollten bei Xenon fu¨r die Geometrie mit dem Rundfokus (Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2)
schon deutlich MPI Signale zu sehen sein. Abbildung 4.15 (a) zeigt ein ortsaufgelo¨stes
MPI Signal von Xenon ohne XUV Puls, aufgenommen mit dem Elektronendetektor in
der Bildebene der E-Optik. Der NIR Puls durchla¨uft dabei die Wechselwirkungszone von
unten, das Targetgas wird u¨ber die Gasdu¨se eingelassen. Abbildung 4.15 (b) zeigt das
MPI Signals als Funktion der kinetischen Energie Ekin der nachgewiesenen Elektronen.
Diese wird erhalten durch Ableitung des Elektronensignals aufgenommen in Abha¨ngigkeit
von der Retardierungsspannung Uret. Es treten deutlich ho¨here kinetische Energien der
Photoelektronen auf als die Photonenenergie hνnir = 1,55 eV. Offensichtlich tritt kein





Abbildung 4.15: (a) Ortsaufgelo¨stes Multiphotonenionisationssignal (MPI) erzeugt
durch einen NIR Puls (nmikro=5, Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2) ohne XUV Puls, aufgenom-
men mit Kamera 1. Das Targetgas ist Xenon (pXe = 1, 2 · 10−5 mbar). Der Ionisations-
pfad des optischen Lasers ist zu sehen. (b) MPI Signal von Xenon als Funktion der
kinetischen Energie Ekin der Photoelektronen.
Das nachgewiesene MPI Signal hat fu¨r die Durchfu¨hrung des Experiments eine praktische
Bedeutung: neben dem o¨rtlichen U¨berlapp von XUV und NIR Pulsen in der Wechsel-
wirkungszone ist auch eine optimale vertikale Lage des NIR Fokus bezu¨glich der Ein-
trittsapertur der E-Optik notwendig. Nur dann ist die Erzeugung eines Kreuzkorrelati-
onssignals ausreichender Gro¨ße mo¨glich. Die vertikale Fokuslage kann durch Verschiebung
der Fokussierlinsen eingestellt und prinzipiell auf optischem Wege [Abbildungen 4.9 und
4.10] u¨berpru¨ft werden. Dieses Verfahren ist aber limitiert durch die endliche Scha¨rfentiefe
des Aufbaus. Eine alternative Methode steht mit dem NIR induzierten MPI Signal zur
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Verfu¨gung. Da nach Gleichung (3.19) dieses Signal ∝ (Inir)n ist, wobei n die Anzahl der
zur Ionisation beno¨tigten Photonen ist, steht ein empfindlicher Intensita¨tsmonitor zur
Verfu¨gung. Damit hat schon eine geringe Abweichung der Fokusposition von der Solllage
eine drastische Reduktion des MPI Signals zur Folge. Da die Intensita¨t Inir umgekehrt pro-
portional zur Pulsdauer τnir ist, kann das MPI Signal auch als Monitor zur U¨berpru¨fung
der optimalen zeitlichen Komprimierung der NIR Pulse am Experiment dienen. Abbildung
4.16 zeigt das MPI Signal als Funktion der Gitterkompressoreinstellung. Die Ergebnisse
stimmen gut mit den Ergebnissen der FROG Messung u¨berein [Abbildung 4.6].
Abbildung 4.16: MPI Signal von Xenon
(pXe = 1, 2 · 10−5 mbar) erzeugt durch die
NIR Pulse (Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2) als
Funktion der Einstellung am Gitterkompres-
sor. In rot ist ein Gaußfit an die Messda-
ten zu sehen. Im Maximum der Kurve liegen
am Experiment zeitlich optimal komprimier-
te Pulse vor.
Ortsaufgelo¨ste Abbildung des XUV Pfads
Entlang der Trajektorie des XUV Strahls von FLASH kommt es im Gastarget zur Emission
von Photoelektronen, da fu¨r alle Edelgase hνxuv > IP1 gilt. Abbildung 4.17 (a) zeigt ein
typisches ortsaufgelo¨stes Photoelektronensignal erzeugt durch die XUV Pulse von FLASH
ohne NIR Pulse bei Neon als Targetgas.
XUV
(a) (b)
Abbildung 4.17: (a) Ortsaufgelo¨stes Elektronensignal erzeugt durch die XUV Pulse von FLASH
an der Beamline PG2 (λxuv= 13,6 nm, Ixuv ≈ 1, 6 · 107 W/cm2, nmikro = 1) in Neon (pNe =
4 · 10−5 mbar) ohne NIR Pulse, aufgenommen mit Kamera 1. Das Bild wird aufgenommen ohne
Retardierung. Es ergibt sich durch Mittelung u¨ber 50 Einzelbilder jeweils erzeugt durch einen
XUV Puls. (b) Elektronensignal fu¨r die Messung aus (a) als Funktion der Spannung UMCP. Mit
eingezeichnet ist ein Fit (Exponentialfunktion) an die Messdaten.
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Solche Messungen demonstrieren die Anwendbarkeit der E-Optik zur Aufnahme eines
ortsaufgelo¨sten XUV induzierten Signals. Das Elektronensignal zeigt als Funktion von
UMCP in guter Na¨herung den erwarteten exponentiellen Anstieg [Abbildung 4.17 (b)]. Bei
der vorliegenden Gasdichte und XUV Intensita¨t Ixuv tritt also keine Sa¨ttigung der MCP
fu¨r UMCP ≤ 1700 V auf.
4.7 Das Flugzeitspektrometer
Bei einem der drei Kreuzkorrelationsexperimente, die in dieser Arbeit vorgestellt wer-
den, ist es das Ziel, durch die XUV Strahlung von FLASH ionisierte Edelgasatome durch
die NIR Pulse weiter zu ionisieren, so dass sich das relative Verha¨ltnis zwischen Ionen
verschiedener Ladungsstufen als Funktion des zeitlichen Delays zwischen beiden Pulsen
a¨ndert. Fu¨r die Untersuchung solch eines Kreuzkorrelationssignals wird ein Flugzeit-
spektrometer (Time of Flight = TOF Spektrometer) beno¨tigt, welches eine Trennung
der im Wechselwirkungsvolumen emittierten Ionen nach ihrer Ladungsstufe ermo¨glicht.
Mit dem XUV-NIR Kreuzkorrelator lassen sich Flugzeitspektren aufnehmen, indem die
E-Optik durch Erdung aller Linsenelemente und der beiden Netze des Energiefilters als
freie Flugstrecke benutzt wird und der Detektor als Ionenza¨hler fungiert. Zusa¨tzlich ist
eine Beschleunigung der Ionen direkt nach ihrer Entstehung in der Wechselwirkungszone
in Richtung des Detektors notwendig. Das Prinzip dieser Beschleunigung ist in Abbildung
4.18 dargestellt. Direkt vor der E-Optik Eintrittsapertur befinden sich zwei voneinander








Abbildung 4.18: Prinzipskizze des Auf-
baus zur Beschleunigung der Ionen im Flug-
zeitspektrometer. Im Kreuzungsgebiet zwi-
schen den XUV Pulsen von FLASH (blau)
und den fokussierten NIR Pulsen (rot) wer-
den Photoionen (gru¨n) erzeugt. Durch Anle-
gen einer Spannung zwischen den Elektroden
E1 und E2 werden diese in Richtung E-Optik
(braun) und damit in Richtung Detektor be-
schleunigt.
Die der E-Optik zugewandte Elektrode E1 ist eine du¨nne geerdete Platte aus nicht-
magnetisierbarem Edelstahl mit einem Außendurchmesser von knapp 20 mm. In ihrem
Zentrum befindet sich ein 2 mm hoher und 125 µm breiter Spalt. Auf der anderen Seite
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der Wechselwirkungszone befindet sich eine zweite Elektrode E2. Sie besteht aus einem
auf einen Ring aufgeklebten Netzchen aus Kupfer mit 8 Linien/mm (nominelle Transmis-
sion 85 %) und ist mit Keramikhu¨tchen in einem Abstand von 3,5 mm elektrisch isoliert
von der Elektrode E1 montiert. Der Einsatz des Netzes als Elektrode E2 ermo¨glicht die
Erzeugung eines homogenen elektrischen Beschleunigungsfeldes. Gleichzeitig ist durch das
Netz hindurch die Zufuhr des Targetgases und eine Beobachtung der Wechselwirkungszo-
ne mit Kamera 2 mo¨glich. Um den vertikalen Spalt der Elektrode E1 zentrisch vor dem
Eingangsloch der E-Optik positionieren zu ko¨nnen, ist der gesamte Aufbau an einem xyz
- Manipulator befestigt. Damit kann zusa¨tzlich die Beschleunigungseinheit in die Wech-
selwirkunsgzone hinein- und aus ihr herausgefahren werden.
Abbildung 4.19 (a) zeigt den Manipulator und den CF 40 Flansch, an welchen die geerdete
Elektrode E1 mit einer speziell gefertigten Edelstahlstange befestigt ist. Der Manipulator
ist an einem der 45◦ Flansche der Wechselwirkungskammer [Flansch (5) in Abbildung 4.3]
montiert, so dass die Beschleunigungseinheit bezu¨glich der z-Achse unter 45◦ von unten
in die Wechselwirkungszone gefahren werden kann. Der CF 40 Flansch hat im Zentrum
eine UHV Hochspannungsdurchfu¨hrung, mit der die Elektrode E2 auf das gewu¨nschte
positive elektrische Potential gelegt werden kann. Abbildung 4.19 (b) zeigt die Aufnahme









Abbildung 4.19: (a) Manipulator zur Verschiebung der Beschleunigungseinheit fu¨r die
Ionen. (b) Bild der Beschleunigungseinheit in der Sollposition im Wechselwirkungsvo-
lumen, aufgenommen mit Kamera 2. Im Hintergrund sind die Eintrittselektrode in die
E-Optik sowie der Spalt auf der Elektrode E1 zu sehen. Die der E-Optik abgewand-
te Elektrode E2 mit dem Cu-Netzchen ist von der Vakuumkammer elektrisch isoliert
aufgeha¨ngt und kann auf das gewu¨nschte elektrische Potential gelegt werden.
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4.8 Aufbau zur Messung einer XUV induzierten Reflekti-
vita¨tsa¨nderung
Auf der XUV induzierten A¨nderung der optischen Reflektivita¨t [Kapitel 3.3.4] basiert eine
weitere Kreuzkorrelationsmethode. Die Kreuzkorrelation findet dabei auf der Oberfla¨che
eines GaAs Kristalls statt. Auf einen undotierten GaAs (001) Wafer wurde durch Mo-
leku¨lstrahl Epitaxie eine 800 nm dicke GaAs Schicht aufgebracht. Die Dicke der nativen
Oxidschicht betra¨gt bei dieser Methode nur wenige nm [191]. Ein 3 x 3 mm2 Stu¨ck wird mit
einem leitfa¨higen UHV Klebstoff an einer Haltevorrichtung aus Aluminium befestigt. Diese
ist u¨ber eine Lineardurchfu¨hrung (L-2111-1, Huntington) an einem der 45◦ Flansche der
Wechselwirkungkammer montiert [Flansch (15) in Abbildung 4.3]. Damit kann der GaAs
Kristall von unten unter 45◦ gegenu¨ber den Hauptachsen in die Wechselwirkungszone hin-
ein gefahren werden. Abbildung 4.20 (a) zeigt ein Bild der Wechselwirkungszone mit dem
GaAs Kristall. Die reflektierende Kristalloberfla¨che ist gegenu¨ber der x-Achse (Ausbrei-
tungsrichtung der XUV Pulse) um einen Winkel von γ = 22,5◦ gekippt. Dadurch kann die
unfokussierte, reflektierte NIR Strahlung in die Kamera 3 gelenkt werden, ohne dass ein
Umbau erforderlich ist. Um eine U¨berbelichtung oder gar Zersto¨rung der Pixel auf dem
CCD Chip der Kamera zu verhindern, wird die reflektierte NIR Strahlung mit geeigneten
Filtern um etwa 3 Gro¨ßenordnungen abgeschwa¨cht. Dabei wurden Filter eingesetzt, die
den NIR Puls zeitlich nicht strecken. Abbildung 4.20 (b) zeigt ein Bild des GaAs Kristalls








Abbildung 4.20: (a) Bild der Wechselwirkungszone mit GaAs Kristall aufgenommen
mit Kamera 2. Der Kristall ist mit leitfa¨higem UHV Klebstoff auf einen Halter geklebt
und kann so mit einer Lineardurchfu¨hrung in Richtung des gru¨nen Pfeils in die Wech-
selwirkungszone hinein und aus ihr heraus gefahren werden. Die NIR Pulse werden an
der Kristalloberfla¨che, die bezu¨glich der x-Achse um 22,5◦ verkippt ist, reflektiert und in
die Kamera, die unter 45◦ die Wechselwirkungszone u¨berwacht, gelenkt. Das Leuchten
des Kristalls wird durch die NIR Strahlung verursacht. (b) Aufnahme der Oberfla¨che
des GaAs Kristalls in der Wechselwirkungszone mit Kamera 3. Der NIR Laser ist hier
ausgeschaltet.
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Frequenzverdopplung der NIR Strahlung
In dieser Arbeit wurde die XUV induzierte Reflektivita¨tsa¨nderung sowohl fu¨r NIR Strah-
lung mit λnir = 800 nm als auch fu¨r optische Strahlung mit λopt = 400 nm untersucht.
Die 400 nm Strahlung wird durch Frequenzverdopplung [192] aus der 800 nm Strahlung
erzeugt. In einem doppelbrechenden Kristall kann die zweite Harmonische einer intensiven
einfallenden Welle erzeugt werden, wenn die so genannte Phasenanpassungsbedingung
erfu¨llt ist [121]. Im vorliegenden Fall findet die Frequenzkonversion in einem BBO (Beta
Bariumborat, β − BaB2O4) Kristall statt. Eine Simulation mit der Software SLNO zeigt,
dass bei dieser Frequenzkonversion unter den vorliegenden Bedingungen keine signifikante
zeitliche Verla¨ngerung der Pulse auftritt. Damit besitzen die frequenzverdoppelten Pulse
ebenfalls eine Pulsdauer von ≈ 120 fs (FWHM).
4.9 Die Charakterisierungs- und Justagewerkzeuge
4.9.1 Das Multifunktionstool (MFT)
Das sogenannte ”Multifunktionstool” MFT ist fu¨r die durchgefu¨hrten Kreuzkorrelations-
experimente von entscheidender Bedeutung. Dabei handelt es sich um eine ca. 280 mm
lange Stange aus nicht magnetisierbarem Edelstahl, an welcher diverse Charakterisierungs-
und Justagewerkzeuge befestigt sind. Mit einem Pra¨zisions UHV-Manipulator (KPM 12-
50, VAB Vakuum), welcher an Flansch (6) der Wechselwirkungskammer montiert ist,
ko¨nnen diese einzeln in die Wechselwirkungszone gefahren werden. Abbildung 4.21 zeigt
Bilder des MFT.
Die einzelnen Komponenten des MFT werden im folgenden aufgelistet.
Zeitsonde
Das Zeitfenster der Kreuzkorrelationsmessungen betra¨gt typischerweise einige ps. Um
nicht bei der Suche nach einem Kreuzkorrelationssignal u¨ber große Delaybereiche zwischen
XUV und NIR Pulsen scannen zu mu¨ssen, wird eine zeitliche Vorjustage der beiden Pulse
beno¨tigt. Dafu¨r wird der photoelektrische Effekt benutzt. Beide Pulse (XUV und NIR)
sind in der Lage, Photoelektronen aus einem Festko¨rper auszulo¨sen. Da der Beginn der
Photoemission quasi instantan nach dem Auftreffen der Strahlung auf das Target einsetzt,
ist der Effekt schnell genug um zur zeitlichen Charakterisierung eingesetzt zu werden.
Die Auslo¨sung der Photoelektronen geschieht aus dem Innenleiter eines Koaxialkabels
(RG402-AL-TP, RS Components), welches durch eine zentrale Bohrung in dem MFT
gefu¨hrt wird [Abbildung 4.21 (c)]. Das verwendete Kabel hat einen Gesamtdurchmesser
von ≈ 3,5 mm und eine Nennimpedanz von 50 Ω. Der Innenleiter besteht aus versilbertem
Kupfer, der Mantel aus Aluminium. Das dazwischen liegende Dielektrikum ist PTFE (Po-
lytetrafluorethylen), so dass das Kabel fu¨r den benutzten Druckbereich vakuumtauglich
ist.


















Abbildung 4.21: Bilder des Multifunktionstools. (a) Das gesamte MFT inklusive CF 40 Befesti-
gungsflansch. (b) Blick auf die Seite des MFT, welche der E-Optik Eintrittso¨ffnung abgewandt ist.
(c) Blick auf die Seite des MFT, welche der E-Optik Eintrittso¨ffnung zugewandt ist.
Wa¨hrend das Auslo¨sen der Photoelektronen aus dem Innenleiter durch die XUV Strahlung
in einem linearen Prozess stattfindet, wird fu¨r die NIR Strahlung Multiphotonenionisation
beno¨tigt (Austrittsarbeit fu¨r Kupfer WA ≈ 4,5 eV und fu¨r Silber WA ≈ 4,3 eV). Die
Photoemission verursacht in dem Innenleiter einen elektrischen Impuls, welcher u¨ber eine
SMA-Vakuumdurchfu¨hrung ausgekoppelt wird. Nach der Vorversta¨rkung (ZX-60 - 6013
E, Minicircuits, Bandbreite 20 MHz bis 6 GHz, Versta¨rkung 12 - 16 dB) wird das Signal
mit einem schnellen Oszilloskop (LeCroy, Wavemaster, Bandbreite 6 GHz, Abtastrate bis
20 Gs/s) ausgelesen. Zur Signalverbesserung ist direkt neben der Spitze des Koaxialkabels
ein positiv vorgespannter Draht als Absaugelektrode platziert. Die Kontaktierung erfolgt
u¨ber eine UHV Hochspannungsdurchfu¨hrung und einen hochohmigen Schutzwiderstand.
Die angelegte Absaugspannung wird mit Usonde bezeichnet.
Zeitliche Vorjustage von XUV und NIR Puls
Die zeitliche Struktur der auf dem Innenleiter induzierten elektrischen Impulse ist pro-
portional zu der zeitlichen Struktur der einfallenden Lichtimpulse. Wird die Spitze des
Koaxialkabels in die Wechselwirkungszone gebracht, so hat man ein Maß fu¨r die rela-
tive Ankunftszeitdifferenz der beiden Pulse am nominellen U¨berlapport. Mit Hilfe der
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optischen Delayline wird das Delay ∆t so lange variiert, bis die Anstiegsflanken der bei-
den elektronischen Signale u¨berlagert sind. Abbildung 4.22 zeigt die elektrischen Signale
erzeugt durch die beiden Pulse und aufgenommen mit dem schnellen Oszilloskop. Die Trig-
gerung der Signale erfolgt u¨ber eine Fotodiode, welche die NIR Strahlung kurz vor dem
Eintritt in die Wechselwirkungskammer detektiert [siehe Abbildung 4.4]. Die Anstiegszeit
∆τrise ist die Zeit, die der elektrische Impuls beno¨tigt um von 10 % seiner Amplitude auf
90 % anzusteigen. Sie betra¨gt fu¨r beide Signale ∼ 115 ps. Diese Zeit sollte der Anstiegs-
zeit des benutzten Versta¨rkers ZX-60 - 6013 E entsprechen. Letztere wird nach Auskunft
der Firma Minicircuits mit 300 ps angegeben, wobei es sich hierbei um eine konservative
Abscha¨tzung aus Stromkreissimulationen handelt. Die Genauigkeit der beschriebenen Me-
thode zur zeitlichen Synchronisation ist in erster Linie gegeben durch die Pra¨zision, mit
welcher die beiden ansteigenden Flanken u¨berlagert werden ko¨nnen. Man beobachtet bei
la¨ngerer NIR Bestrahlung eine kontinuierlich Abnahme des NIR induzierten Signals. Diese
Abnahme, die wahrscheinlich aufgrund von Ablation des Festko¨rpers auftritt, verhindert
eine Anwendung der Zeitsonde als NIR Intensita¨tsmonitor (beispielsweise zur Bestim-
mung der optimalen vertikalen Fokuslage). Die zeitliche Messung wird jedoch durch diese
Abnahme nicht entscheidend behindert, da sich dadurch die Pulsform - insbesondere an
der ansteigenden Flanke - nicht a¨ndert. Nachfolgende Kreuzkorrelationsmessungen zeigen,
dass der zeitliche Nullpunkt mit einer Genauigkeit von ± 10 ps bestimmt werden kann.
Dtrise
Abbildung 4.22: Zeitsondensignal erzeugt durch die XUV Pulse von FLASH (schwarz)
und die NIR Pulse (rot). Die Messung wurde an der fokussierten Beamline PG2 bei λxuv
= 13,7 nm durchgefu¨hrt, die angegebenen Signale ergeben sich aus der Mittelung u¨ber 200
Einzelschu¨sse. Die abfallenden Flanken beider elektronischen Pulse liegen u¨bereinander,
beide Signale haben Anstiegszeiten von ∆τrise ∼ 115 ps. Die Absaugspannung betra¨gt
Usonde= 93 V.
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Eichobjekte
Damit absolute Gro¨ßenangaben von Objekten in der Wechselwirkungszone gemacht wer-
den ko¨nnen, mu¨ssen die zur Beobachtung eingesetzten CCD Kameras geeicht werden. Zu
diesem Zweck sind am MFT mehrere Eichobjekte bekannter Abmessungen mit periodi-
schen Strukturen befestigt.
Eichung der Kamera unter 45◦ bezu¨glich x - Achse (Kamera 3)
Mit Kamera 3 kann unter anderem der absolute Abstand der XUV und NIR Pulse von
der Eintrittsebene in die E-Optik bestimmt werden. Fu¨r eine mo¨glichst gute o¨rtliche
Auflo¨sung wird diese Kamera mit einem Makroobjektiv ausgestattet (Navitar, ”Precision
Eye Combination”: 0,5x + Precise Eye + 1.0x). Das Objektiv hat einen Arbeitsabstand
von 175 mm und liefert eine nominelle Vergro¨ßerung von VObj = 0,9. Als Eichobjekt dient
ein TEM-Netz bestehend aus periodisch angeordneten, parallelen Stegen aus Kupfer (200
Linien/Zoll, Stegbreite: 45,6 µm, Stegabstand: 85 µm, Plano), welches eben auf die Vor-
derfla¨che des MFT oberhalb eines CE:YAG Leuchtschirms befestigt ist. Abbildung 4.23
zeigt ein Bild dieses Eichobjekts in der Wechselwirkungszone. Mit der Eichmessung wird




Abbildung 4.23: TEM Netz in der Wech-
selwirkungszone zur absoluten Eichung der
Kamera 3. Die aus der bekannten Periode er-
mittelte Pixelgro¨ße in dem Bild ist ≈ 8 µm.
Eichung der oberen Kamera (Kamera 5)
Kamera 5 u¨berwacht die Wechselwirkungszone von oben. Mit einer Bikonvexlinse (f = 125
mm) wird eine Vergro¨ßerung von 3 erreicht. Der Abstand der Wechselwirkungszone zum
Chip der Kamera betra¨gt ∼500 mm. Nach der Eichung kann die Kamera zur Bestimmung
der NIR Fokusgro¨ße benutzt werden [Abbildungen 4.9 und 4.10].
Das Eichobjekt (TEM - Parallelstege aus Kupfer mit 200 Linien/Zoll, Stegbreite: 45,6 µm,
Stegabstand: 85 µm, Plano) ist waagerecht am MFT angebracht. Abbildung 4.24 zeigt ein
Bild dieses Objekts in der Wechselwirkungszone aufgenommen mit Kamera 5. Die Beleuch-
tung des Objektes erfolgt unter 45◦ von oben durch einen Fensterflansch mit einer 800 nm
Diode. Dadurch wird die Scharfstellung der Kamera auf eine falsche Ebene aufgrund von
chromatischer Aberration verhindert. Mit den bekannten geometrischen Abmessungen der
Parallelstege wird die Kamera geeicht, die o¨rtliche Auflo¨sung ist ≈ 3 µm.
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Abbildung 4.24: Vergro¨ßerte Abbildung
eines Eichobjektes in der Wechselwirkungs-
zone, aufgenommen mit Kamera 5. Die er-
mittelte o¨rtliche Auflo¨sung ist ≈ 3 µm.
Der Wolfram Draht
Am vorderen Ende des MFT ist ein 125 µm breiter Wolfram Draht waagerecht (entlang der
x-Achse) angebracht [sieh Abbildung 4.21 (b)]. Er ist zur mechanischen Stabilisierung in
eine Keramikhu¨lse geklebt und ermo¨glicht u¨ber Lichtemission eine Positionsbestimmung
der NIR Strahlung. Damit ist die o¨rtliche Justage der NIR Strahlung bezu¨glich der E-Optik













Abbildung 4.25: (a) Bild des 125 µm dicken W-Drahts in der Wechselwirkungszone,
aufgenommen mit Kamera 2. Am Auftreffort der NIR Strahlung auf dem Draht kommt es
zur Lichtemission. Dies ermo¨glicht die o¨rtliche Justage des Strahls bezu¨glich der E-Optik
Eintrittsapertur entlang der Ausbreitungsrichtung der XUV Pulse. (b) Bild des Drahts
mit NIR induzierter Lichtemission aufgenommen mit Kamera 3. Damit ist die o¨rtliche
Justage entlang der Ausbreitungsrichtung der Photoelektronen mo¨glich.
Aufgrund seiner bekannten Dicke kann der Draht auch als Eichobjekt fu¨r die Kamera 2
benutzt werden. Wird er in Sollabstand zur E-Optik Eintrittsapertur gebracht und die
Kamera 2 auf ihn scharf gestellt, so wird eine o¨rtliche Auflo¨sung von ≈ 40 µm ermittelt.
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Der Ce:YAG Leuchtschirm
Am Ende des MFT ist mit einem UHV-tauglichen, leitfa¨higen Klebstoff ein Ce:YAG
Leuchtschirm aufgeklebt [Abbildung 4.21]. Auf diesem ist XUV induzierte Fluoreszenz
im sichtbaren Spektralbereich mit Maximum bei 550 nm zu sehen. Die Abklingzeit fu¨r
diese Fluoreszenz liegt bei ≤ 100 ns [71]. Zusa¨tzlich wird die NIR Strahlung am Leucht-
schirm gestreut und wird dadurch ebenfalls sichtbar. Damit der Leuchtschirm von der NIR
Strahlung streifend getroffen werden kann, ist er gegenu¨ber der vertikalen Achse (y-Achse)
um 5◦ gegen den Uhrzeigersinn gekippt eingebaut. Des Weiteren ist er um 5◦ gegen den
Uhrzeigersinn gegenu¨ber der z-Achse verkippt. Dadurch kann mit Kamera 2 bestimmt wer-
den, in welcher Ho¨he der XUV Puls den Leuchtschirm trifft. Das Signal auf dem Ce:YAG
Schirm ermo¨glicht folgende Messungen:
• U¨berwachung des Abstands des XUV/NIR Strahllaufs von der E-Optik.
• U¨berwachung der Strahlho¨he des XUV Pulses bezu¨glich der E-Optik.
• U¨berwachung des o¨rtlichen U¨berlapps von XUV und NIR Pulsen in der Wechselwir-
kungszone.
• Vermessung des XUV Strahlprofils in der Wechselwirkungszone.
• O¨rtliche Stabilita¨t der XUV Strahlung von FLASH von Puls zu Puls.
U¨berwachung der XUV Strahlho¨he bezu¨glich der E-Optik Eintrittsappertur











Abbildung 4.26: Einstellung der XUV Strahlho¨he bezu¨glich der E-Optik Eintrittsaper-
tur anhand des Fluoreszenzsignals auf dem Ce:YAG Leuchtschirm des MFT. Beide Bilder
wurden mit Kamera 2 aufgenommen. (a) Der Ce:YAG Leuchtschirm ist in die Wechsel-
wirkungszone gefahren worden. (b) Bei reduzierter Beleuchtung ist das XUV induzierte
Fluoreszenzsignal zu sehen. Der XUV Puls la¨uft in Ho¨he der Mitte des Eintrittsloch (mit
weißem Halbkreis kenntlich gemacht) durch die Wechselwirkungszone.
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U¨berwachung des o¨rtlichen U¨berlapps von XUV und NIR Pulsen
Der optimale Arbeitsabstand von 2,1 mm zwischen der Wechselwirkungszone und der
Eintrittsebene in die E-Optik kann mit Hilfe des XUV Fluoreszenzsignals und der Kamera
3 eingestellt werden. Danach ist der o¨rtliche U¨berlapp mit der NIR Strahlung entlang der







Abbildung 4.27: Bilder mit dem Ce:YAG Schirm in der Wechselwirkungszone, aufge-
nommen mit Kamera 3. (a) Fluoreszenzsignal erzeugt durch XUV Strahlung von FLASH
an der fokussierten Beamline PG 2. Durch Justage der gesamten Apparatur wird das Zen-
trum des Fluoreszenzsignals in den Sollabstand zur E-Optik Eintrittsapertur gebracht.
(b) Durch das XUV Fluoreszenzsignal und Streuung der NIR Strahlung am Leuchtschirm
kann o¨rtlicher U¨berlapp entlang der z-Achse sichergestellt werden.
Vermessung des XUV Strahlprofils u¨ber Fluoreszenzsignal auf dem Ce:YAG
Das XUV Strahlprofil in der Wechselwirkungszone ist ein wichtiger Parameter im Experi-
ment. Wa¨hrend bei den Messungen mit der unfossierten XUV Strahlung dieses Strahlprofil
durch die XUV Eintrittso¨ffnung gegeben ist, kann fu¨r die fokussierte Strahlung an der Be-
amline PG2 die Fokusgro¨ße mit dem Fluoreszenzsignal auf dem Ce:YAG Schirm des MFT
ermittelt werden. Dabei ist zu beru¨cksichtigen, dass Kamera 3 unter α = 45◦ gegenu¨ber
der x-Achse den Leuchtschirm u¨berwacht und dieser zusa¨tzlich um β = 5◦ gegenu¨ber der
y-Achse verkippt ist. Sind hxuv
′ und zxuv
′ die im Bild ermittelte Fokusho¨he und -breite,




cos (α− β) bzw. zxuv = zxuv
′. (4.3)
Zusa¨tzlich ist der Leuchtschirm auch um 5◦ gegenu¨ber der z-Achse verkippt. Allerdings
liegt der Fehler, der dadurch bei der Bestimmung von hxuv gemacht wird, bei unter 2 %.
Abbildung 4.28 zeigt die XUV induzierte Fluoreszenz auf dem Ce:YAG Kristall bei Be-
nutzung der 60 x 300 µm2 bzw. der 125 x 500 µm2 Eintrittsblende sowie Intensita¨tsplots
entlang der y- und der z-Achse.
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Abbildung 4.28: Fluoreszenzsignal auf dem Leuchtschirm des MFT erzeugt durch die
fokussierte Strahlung von FLASH an der Beamline PG2 bei Benutzung einer (a) 60 x
300 µm2 bzw. (b) 125 x 500 µm2 Eintrittsblende. Unten sind Intensita¨tsverteilungen
des Fokus entlang der y-Achse (Ausbreitungsrichtung der NIR Strahlung) und der z-
Achse (Ausbreitungsrichtung der Photoelektronen) dargestellt. Die Projektionen nach
Gleichung (4.3) sind dabei beru¨cksichtigt.
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Unter Beru¨cksichtigung der Projektion nach Gleichung (4.3) ergeben sich Fokusabmessun-
gen von zxuv ≈ 120 µm (FWHM)/ hxuv ≈ ≈ 350 µm (FWHM) fu¨r den 60 x 300 µm2 Spalt
und zxuv ≈ 165 µm/ hxuv ≈ ≈ 560 µm (FWHM) fu¨r den 125 x 500 µm2 Spalt. Diese er-
mittelten Werte sind also systematisch gro¨ßer als die Abmessungen der Eintrittsblenden.
Der Wert, um welchen das Fluoreszenzsignal zu groß ist, ist quasi unabha¨ngig von der
Wahl der Apertur und nahezu gleich in horizontaler und vertikaler Richtung. Offensicht-
lich ist diese Verbreiterung daher nicht auf Beugung zuru¨ck zu fu¨hren, sondern sollte ihren
Ursprung in einer Streuung der XUV Strahlung an den Leuchtschirmpartikeln haben. Sie
verursacht ein Leuchthalo, welches den XUV Fokus gro¨ßer erscheinen la¨sst als er ist.
4.9.2 GaAs Kristall zur Bestimmung des XUV Strahlprofils
Auf dem GaAs Kristall, an dem die Kreuzkorrelationsmessungen basierend auf der
A¨nderung der optischen Reflektivita¨t stattfinden, findet XUV induzierte Fluoreszenz statt.
Analog zu den Messungen mit dem Ce:YAG Schirm ko¨nnen damit die Abmessungen des
XUV Spots von FLASH in der Wechselwirkungszone bestimmt werden. Abbildung 4.29
(a) zeigt das Fluoreszenzbild der fokussierten XUV Strahlung von FLASH auf dem GaAs
Kristall. Als Eintrittsblende fu¨r den XUV Puls ist der 125 x 500 µm2 Spalt benutzt wor-
den. Beim Positionieren des Spalts im XUV Strahl wird eine Verkleinerung des Fluores-







Abbildung 4.29: Abmessungen des XUV Fokus (a) entlang der Ausbreitungsrichtung
der NIR Strahlung (y-Achse) und (b) entlang der Ausbreitungsrichtung der Photoelek-
tronen (z-Achse) bestimmt u¨ber das Fluoreszenzsignal auf dem GaAs Kristall [Inlet in
(a)]. Dieses Signal wird erzeugt durch die fokussierte Strahlung von FLASH an der Be-
amline PG2 mit 125 x 500 µm2 Eintrittsspalt und wurde aufgenommen mit der Kamera
3. Die Projektion bei der Bestimmung der Ho¨he nach Gleichung (4.4) ist beru¨cksichtigt.
In rot ist jeweils ein Gaußfit gezeigt.
Sind hxuv
′ und zxuv
′ die im Bild ermittelte Fokusho¨he und -breite, so muss zur Bestimmung
der tatsa¨chlichen Fokusho¨he hxuv beru¨cksichtigt werden, dass der Kristall um φ = 22,5
◦
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gegenu¨ber der x-Achse verkippt ist. Zusa¨tzlich u¨berwacht die Kamera 3 den Kristall unter




cos (90◦ − φ)
cos φ
. (4.4)
Gegenu¨ber dem Signal auf dem Leuchtschirm des MFT [vgl. Abbildung 4.28] zeigt das
gemessene Fluoreszenzignal zwar einen schlechteren Kontrast, es tritt aber keine Streuung
der XUV Strahlung an der Oberfla¨che des Kristalls auf. Daher ist die ermittelte Breite
von zxuv= 135 µm (FWHM) deutlich na¨her an an der Spaltbreite von 125 µm als beim
Ce:YAG Schirm, wo zxuv= 165 µm (FWHM) gemessen wurde.
4.9.3 Die Online Normierung
Die Normierung der gemessenen Signale auf die schwankende Intensita¨t der Strahlung
von FLASH ist von besonderer Wichtigkeit. Die XUV Pulsenergie kann Schuss fu¨r Schuss
mit Hilfe der beiden in die Beamline integrierten Gas Monitor Detektoren (GMD) [Abbil-
dung 3.9] bestimmt werden. Diese Messdaten werden mit Zeitstempeln abgespeichert, und
ko¨nnen nachtra¨glich den individuellen Schu¨ssen von FLASH zugeordnet werden. Jedoch
befinden sich die GMD innerhalb der Beamline und somit in deutlicher Entfernung vom
Messplatz. Werden hinter ihnen Aperturen in den XUV Strahl gebracht, so kann deren
Einfluss auf die XUV Intensita¨t nicht beru¨cksichtigt werden. Gerade wenn aus einem brei-
ten XUV Strahl nur ein kleiner Teil ausgeschnitten wird (wie es bei Messungen mit der
unfokussierten XUV Strahlung der Fall ist), so kann der Einfluss der von Schuss zu Schuss
auftretenden ortsabha¨ngigen Intensita¨tsschwankungen innerhalb des Strahlprofils bedeu-
tend werden. Daher ist eine zusa¨tzliche Intensita¨tsmessung in der Na¨he des eigentlichen
Experiments hinter der FEL Eintrittsblende sinnvoll. Dies wurde durch eine sogenannte
Online Normierung realisiert. Dabei handelt es sich um einen Ionendetektor, der aus
zwei Mikrokanalplatten in Chevron Anordnung, einem Signalauffa¨nger und einem ladungs-
empfindlichen Vorversta¨rker besteht. Der Ionendetektor ist auf der XUV Austrittsseite
der Wechselwirkungskammer entlang des auslaufenden XUV Pulses montiert [Abbildung
4.30 (a)]. Die Gro¨ße des durch den XUV Puls erzeugten Ionensignals ist ein Maß fu¨r die
XUV Pulsenergie. Da fu¨r den Nachweis schon die Edelgasatome aus dem Targetgas, die
zum Ort des Ionendetektors diffundiert sind, ausreichen, wird durch die zusa¨tzliche Inten-
sita¨tsmessung das eigentliche Kreuzkorrelationsrexperiment nicht beeinflusst. Abbildung
4.30 (b) zeigt eine Prinzipskizze zur Erla¨uterung der Funktionsweise des Aufbaus.
Abha¨ngigkeit der Daten der Online Normierung von der Spannung U1
Es zeigt sich, dass fu¨r die jeweiligen Strahlparameter von FLASH individuell optimier-
te Einstellungen fu¨r den Ionendetektor der Online Normierung gefunden werden mu¨ssen.
Es muss sichergestellt werden, dass sich das Ionensignal als Funktion der XUV Inten-
sita¨t linear verha¨lt. Das wird insbesondere durch passende Wahl der Spannung U1 an der
Vorderseite der ersten MCP erreicht, wie Abbildung 4.31 zeigt.
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Abbildung 4.30: (a) Bild der Online Normierung. Das CF 40 Doppelkreuz ist auf der
Beamline abgewandten Seite der Wechselwirkungskammer montiert und hat an einem
Arm einen Ionendetektor. (b) Prinzipskizze des Ionendetektors. Die durch die XUV
Strahlung erzeugten Edelgasionen werden durch das gegenu¨ber dem Erdpotential ne-
gative Potential U1 auf die Vorderseite der ersten MCP beschleunigt und durch die
Doppel-MCP in Elektronenpulse gewandelt. Die Elektronenpulse werden vom Auffa¨nger
in einen ladungsempfindlichen Vorversta¨rker abgeleitet und dort in Spannungssignale ge-
wandelt, die mit einem Oszilloskop aufgenommen werden. Die Peakho¨he ist proportional
zur Zahl der einfallenden Ionen und damit zur XUV Pulsenergie.
(a) (b)
Abbildung 4.31: Signal der Online Normierung als Funktion der Transmission der XUV
Beamline PG2 fu¨r zwei verschiedene Hochspannungen U1 an der Vorderseite der ersten
MCP des Ionendetektors der Online Normierung. Die Transmission wird mit Hilfe des
Gasabsorbers eingestellt. Jeder Signalpunkt wird erhalten durch Mittelung u¨ber 128 Ein-
zelschu¨sse von FLASH.
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Hier ist die Peakho¨he des Signals der Online Normierung fu¨r zwei verschiedene Spannungen
U1 als Funktion der XUV Pulsenergie aufgetragen. Letztere ist angegeben in Form der
Transmission der PG2 Beamline, welche u¨ber den Gasabsorber eingestellt wird. Dabei
entspricht laut GMD Daten eine Transmission von 100 % einer Pulsenergie von ∼ 15 µJ.
Wa¨hrend sich fu¨r U1 = 1000 V in guter Na¨herung ein linearer Zusammenhang ergibt, sind
fu¨r U1 = 1200 V Anzeichen von Sa¨ttigung der Signale festzustellen.
Vergleich der XUV Pulsenergie gemessen mit Online Normierung und GMD
Zum Funktionstest der Online Normierung werden die mit ihr gemessenen XUV Puls-
energien von einzelnen Schu¨ssen von FLASH (mit nmicro = 1) verglichen mit den Pul-
senergien, die das GMD fu¨r die selben Schu¨sse misst. Die gemessenen Signale werden
bei beiden Verfahren mit Zeitstempel versehen und ko¨nnen dadurch den entsprechenden
Schu¨ssen zugeordnet werden. Abbildung 4.32 (a) und (b) zeigen die vom GMD bzw. der
Online-Normierung gemessenen XUV Pulsenergien fu¨r 2500 Schu¨sse von FLASH an der
fokussierten Beamline PG2 bei λxuv = 13,7 nm ohne FEL Eintrittsappertur. Beide Signale
werden gegen die Nummer des XUV Pulses von FLASH aufgetragen, wobei es sich nicht
um den offiziellen Zeitstempel, sondern um eine aufsteigende Nummerierung startend bei
1 handelt. Bei den GMD Daten ist die Pulsenergie in µJ, bei der Online Normierung
u¨ber die Peakho¨he des Ionensignals in beliebigen Einheiten angegeben. In grau sind da-
bei die gemessenen Pulsenergien fu¨r die einzelnen Schu¨sse dargestellt, wa¨hrend die rote
Kurve jeweils u¨ber 20 Messpunkte gemittelt ist. Die Schwankungen in der Signalho¨he sind
Schwankungen in der Pulsenergie von FLASH zuzuschreiben. Man sieht, dass die beiden
Signale qualitativ ein a¨hnliches Verhalten zeigen. So sind Signaleinbru¨che in der selben
Gegend zu verzeichnen (kenntlich gemacht durch die farbigen Pfeile). Allerdings gibt es
Schu¨sse, bei denen die Online Normierung fast kein Signal misst, das GMD aber noch eine
deutliche Pulsenergie detektiert (blauer Pfeil).
Die u¨ber beide Verfahren bestimmten Messsignale ko¨nnen auch gegeneinander aufgetra-
gen werden. Abbildung 4.32 (c) zeigt dies fu¨r die u¨ber 20 Punkte gemittelten Werte. Fu¨r
ho¨here Pulsenergie sieht man anna¨hernd den erwarteten linearen Zusammenhang, wa¨hrend
es fu¨r kleinere Pulsenergien einen deutlichen ”Knick” in der Messkurve gibt. Ein linearer
Fit an die Daten liefert eine Fitgerade mit einem y-Achsenabschnitt von ≈ 5. Dies bedeu-
tet, dass fu¨r einige Schu¨sse vom GMD Pulsenergien ≥ 5 µJ detektiert werden wa¨hrend
die Online Normierung kein Signal misst. Der Verlauf kann dadurch begru¨ndet sein, dass
die Zuordnung der Messpunkte aufgrund falsch abgespeicherter Zeitstempel nicht kor-
rekt ist. Dadurch wa¨re auch zu erkla¨ren, warum sich beim Auftragen der Ergebnisse der
Einzelmessungen fu¨r beide Methoden gegeneinander keine eindeutige Korrelation ergibt.
Andererseits ko¨nnten die Messdaten aus Abbildung 4.32 (c) auch auf eine Sa¨ttigung der
GMD Daten mit zunehmender Pulsenergie hindeuten. Obwohl beide Verfahren auf der
gleichen Methode beruhen, ko¨nnten sie aufgrund unterschiedlicher lokaler XUV Intensita¨t
von nichtlinearen Effekten der Ionisation unterschiedlich stark betroffen sein. Jedoch arbei-
ten beide Methoden mit geringen Gasdichten, so dass fu¨r beide mit einer linearen Antwort
zu rechnen ist.
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(a) (b)
(c)
Abbildung 4.32: (a) GMD Daten und (b) Messwerte der Online Normierung fu¨r die selbe
Messreihe als Funktion der Nummer des XUV Pulses von FLASH (λxuv = 13,7 nm, nmicro =
1, Ixuv ≤ 1012 W/cm2). In grau sind die einzelnen Messpunkte fu¨r den jeweiligen Puls von FLASH
aufgetragen, in rot die u¨ber 20 Messwerte gemittelten Werte. (c) Messwerte fu¨r beide Messmetho-
den gegeneinander aufgetragen. Dabei handelt es sich um die gemittelten Werte. Bei den Einzel-
messwerten la¨sst sich keine eindeutige Korrelation feststellen.
Vergleich der XUV Pulsenergie gemessen mit Online Normierung und E-Optik
Die Daten der Online Normierung sollen dazu dienen, den Einfluss von Schwankungen in
der XUV Pulsenergie auf das eigentliche Kreuzkorrelationssignal, insbesondere bei Auf-
nahme von ortsaufgelo¨sten Emissionsbildern, zu bestimmen. Daher zeigt Abbildung 4.33
fu¨r die selben Schu¨sse aufgenommene Signale der E-Optik (also das Elektronensignal) und
der Online Normierung im Einzelschuss (grau) und bei Mittelung u¨ber 20 Messwerte (rot)
als Funktion der Nummer der Pulse von FLASH. Die Signalkurven fu¨r beide Messmetho-
den zeigen qualitativ einen a¨hnlichen Verlauf. Tra¨gt man die Messdaten beider Methoden
gegeneinander auf, so beobachtet man fu¨r die u¨ber 20 Punkte gemittelten Daten in etwa
einen linearen Zusammenhang. Dagegen kann fu¨r die einzelnen Messpunkte keine Korre-
lation beobachtet werden. Das ko¨nnte wiederum daran liegen, dass die Zeitstempel fu¨r
beide Messungen nicht u¨bereinstimmen. Insbesondere deuten die Messungen darauf hin,
dass bei der Online Normierung einzelne Bilder nicht aufgenommen und die nachfolgenden
dann mit falschem Zeitstempel versehen wurden.
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Eine Korrelation zwischen den Daten der E-Optik und der Online Normierung ist nachge-
wiesen worden. Im Gegensatz zu den GMD Daten ko¨nnen die Daten der Online Normie-
rung direkt in das Auswerteprogramm eingelesen werden, so dass parallel zu den Kreuz-
korrelationsmessungen eine Normierung auf die XUV Intensita¨t erfolgen kann. Die Mes-
sungen zeigen allerdings, dass eine nachtra¨gliche Normierung der Spektren mit den Daten
der Online Normierung nur begrenzt mo¨glich ist.
(a) (b)
(c)
Abbildung 4.33: Messwerte der Online Normierung (a) und der E-Optik (b) fu¨r die
selbe Messreihe als Funktion der Nummer des XUV Pulses von FLASH (λxuv = 13,7
nm, nmicro = 1, Ixuv ≤ 1012 W/cm2). In grau sind die einzelnen Messpunkte fu¨r den
jeweiligen Puls von FLASH aufgetragen, in rot die u¨ber 20 Messwerte gemittelten Werte.
(c) Messwerte fu¨r beide Messmethoden gegeneinander aufgetragen. Dabei handelt es
sich um die gemittelten Werte. Bei den Einzelmesswerten la¨sst sich keine eindeutige
Korrelation feststellen.
5 Kreuzkorrelation durch NIR induzierte
Erzeugung mehrfach geladener Ionen
Neben ihrem Einsatz als abbildendes System fu¨r Elektronen, kann mit der E-Optik durch
Erdung aller Linsenelemente und des Retardierungsnetzes ein Flugzeitspektrometer rea-
lisiert werden [Kapitel 4.7]. Dabei werden Flugzeitspektren der positiv geladenen Ionen
detektiert, die in der Wechselwirkungszone zwischen den XUV Pulsen von FLASH und den
NIR Pulse nach der Ionisation eines Edelgases erzeugt werden. Das Kreuzkorrelationssignal
beruht darauf, dass in den XUV induzierten Flugzeitspektren durch die NIR Pulse Ionen
ho¨herer Ladungsstufen erzeugt werden und sich das Verha¨ltnis der Ionen verschiedener
Ladungsstufen delayabha¨ngig vera¨ndert. Weitere Details zum Prinzip der Kreuzkorrelati-
onsmessung finden sich in Kapitel 5.1. Um detektierte Kreuzkorrelationssignale auswerten
zu ko¨nnen, mu¨ssen die Flugzeitspektren interpretiert und die Signalpeaks identifiziert wer-
den. Allgemeine Grundlagen zur Interpretation von Flugzeitspektren finden sich in Kapitel
5.2. Des Weiteren mu¨ssen vor der Aufnahme von Kreuzkorrelationssignalen NIR und XUV
induzierte Flugzeitspektren separat voneinander untersucht werden. Damit bescha¨ftigen
sich die Kapitel 5.3 und 5.4. Schließlich werden in Kapitel 5.5 die eigentlichen Kreuzkorre-
lationsmessungen pra¨sentiert. Sa¨mtliche Messergebnisse stammen von einer Strahlzeit im
Januar/Februar 2007 an der fokussierten Monochromator Beamline PG2 am FLASH.
5.1 Das Prinzip einer Kreuzkorrelationsmessung
Ein einfaches Beispiel fu¨r die Aufnahme eines vom Delay ∆t zwischen den XUV Pulsen
von FLASH und den NIR Pulsen abha¨ngigen Kreuzkorrelationssignals mit dem Flugzeit-
spektrometer ist in Abbildung 5.1 gezeigt. Die Photonenenergie der XUV Strahlung ist
dabei so gewa¨hlt, dass ein Autoionisationszustand A∗b des Edelgasatoms A resonant an-
geregt werden kann. Dieser Zustand kann durch Fluoreszenz in den Grundzustand des
Atoms oder unter Emission eines Photoelektrons strahlungslos in einen Zustand des Ions
A+ (der Einfachheit halber wird dieser als Grundzustand angenommen) entleert werden.
Wa¨hrend die Strahlungslebensdauer τb typischerweise bei einigen ns liegt [193], kann der
strahlungslose U¨bergang (Zerfallsdauer τa) auf einer deutlich schnelleren Zeitskala statt-
finden.
Es sind drei Fa¨lle fu¨r ∆t zu unterscheiden:
(a) XUV Puls kommt deutlich vor NIR Puls (∆t τa).
Dann ist der Zustand A∗b zerfallen, bevor der NIR Puls das Wechselwirkungsvolumen
erreicht hat. Sind die NIR Pulse nicht in der Lage das A+ Ion weiter zu ionisieren, dann
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hat das Einstrahlen der NIR Pulse keine Vera¨nderung der Intensita¨ten der A+ und A2+
Ionensignale im Flugzeitspektrum zur Folge.
(b) Beide Pulse treffen gleichzeitig in der Wechselwirkungszone ein (∆t ≤ τa).
Die NIR Pulse sind dann in der Lage zusa¨tzliche A2+ Ionen zu erzeugen. Das A2+ Ionen-
signal im Flugzeitspektrum nimmt zu, wa¨hrend das A+ Signal abnimmt.
(c) XUV Puls kommt deutlich nach NIR Puls |∆t|  τa.
Die NIR Pulse sollten mit Inir ≈ 1013 W/cm2 in der Lage sein, das Atom in einem MPI
Prozess einfach zu ionisieren. Wenn der Wirkungsquerschnitt fu¨r eine Photoionisation
des Ions A+ entsprechend groß ist, kann der XUV Puls das Atom doppelt ionisieren.
Auch dieser Prozess hat somit eine Erho¨hung des A2+ Ionensignals zur Folge, die aber
unabha¨ngig vom Delay ∆t ist.
Insgesamt zeigt in diesem Schema das A2+ Ionensignal im Flugzeitspektrum als Funktion
des Delays ∆t einen stufenartigen Anstieg bei ∆t ≤ τa. Die Breite der Stufe und somit
die Zeitauflo¨sung des Experiments ist durch τa gegeben, sofern die Pulsdauer der beiden







Abbildung 5.1: Schematische Darstellung einer mo¨glichen Kreuzkorrelationsmessung
mit dem Flugzeitspektrometer. Das zeitliche Delay zwischen XUV und NIR Pulsen ist
∆t, A∗b ein Autoionisationzustand, der durch Fluoreszenz (rot, Strahlungslebensdauer
τb) oder strahlungslos (gru¨n, Zerfallsdauer τa) zerfallen kann. Die XUV Photonen werden
durch blaue, die NIR Photonen durch rote vertikale Pfeile symbolisiert. (a) XUV Puls
kommt deutlich vor NIR Puls: eine doppelte Ionisation ist nicht mo¨glich. (b) ∆t ≤ τa:
die doppelte Ionisation kann stattfinden. (c) XUV Puls kommt deutlich nach NIR Puls:
doppelte Ionisation kann unter Umsta¨nden stattfinden, ist aber vom Delay unabha¨ngig.
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5.2 Grundlagen der Auswertung von Flugzeitspektren
Die Auswertung von Flugzeitspektren besteht in der Identifizierung der einzelnen Peaks
anhand ihrer Laufzeitunterschiede bis zum Erreichen des Detektors.
Die Atome eines Edelgases A mit der Masse mA werden durch Strahlung der Intensita¨t
I und der Photonenenergie hν ionisiert. Im Flugzeitspektrum kann man positiv geladene
Ionen An+ (mit n = 1,2,...,nmax) nachweisen, da sie sich je nach Ladungsstufe in ihrer
Flugzeit unterscheiden.
Bestimmung der absoluten Flugzeit
Die positiv geladenen Ionen werden nach ihrer Erzeugung in der Wechselwirkungszone
mit der Spannung Ub zwischen den Elektroden E1 und E2 beschleunigt [Abbildung 4.18].






Dabei ist qn die Ladung des durch Ub beschleunigten Ions, sE der Abstand der beiden
Elektroden und sk die zuru¨ckgelegte Wegstrecke des Ions im Kondensator. Nach der Be-
schleunigung fliegt das Ion idealerweise im feldfreien Raum mit der konstanten Geschwin-




A ergibt sich folgende Formel fu¨r die absolute Laufzeit tA,n+,




2qnUb · sk . (5.2)
Die Zeit tk, die die Ionen beno¨tigen um nach ihrer Erzeugung den Plattenkondensator zu






Aus den Gleichungen (5.2) und (5.3) ergibt sich, dass tk/tA,n+ = 2sk/sA. Wegen sk  sA,
ist tk  tA,n+.
Abha¨ngigkeit der Flugzeit von der Ladungsstufe n
Meist ist nicht die absolute Laufzeit entscheidend, sondern die relative Laufzeitdifferenz
fu¨r Ionen unterschiedlicher Ladungstufen. Ist tA,+ die Laufzeit des A
+ Ions, so ist die
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Flugzeitspektren erzeugt durch zwei verschiedene Atomsorten
Besteht ein Flugzeitspektrum aus An+ und Bm+ Ionen der Massen mA bzw. mB und ist











Gleichung (5.6) ist nu¨tzlich zur Identifizierung unbekannter Signalpeaks im Flugzeitspek-
trum der Atomsorte A, die keiner Ladungsstufe An+ zugeordnet werden ko¨nnen.
5.3 NIR induzierte Flugzeitspektren
Um das Flugzeitspektrometer zu eichen, sind Flugzeitspektren aufgenommen worden, wel-
che allein durch die NIR Pulse erzeugt wurden. Die NIR Strahlung hatte dabei folgende
Parameter: Rundfokus [Abbildung 4.9] mit Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2, nmikro=1, νmakro= 5
Hz und hνnir = 1,55 eV.
Mit Hilfe der E-Optik ist der Nachweis NIR induzierter MPI Signale fu¨r Xenon ortsauf-
gelo¨st gelungen, wobei die MPI von ATI Prozessen begleitet wird [Abbildung 4.15]. Da
bei diesen Messungen ausschließlich die Elektronen detektiert werden, erha¨lt man keine
Auskunft daru¨ber, ob dabei auch ho¨her geladene Ionen An+ mit n>1 erzeugt worden sind.
Flugzeitspektren dagegen liefern diese Information, da die Ionen verschiedener Ladungs-
stufen unterschieden werden ko¨nnen.
MPI Signale bei Krypton als Targetgas
Bei Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2 sollten MPI Ionen Signale von Krypton detektierbar sein
[Abbildung 3.27 (a)]. Abbildung 5.2 zeigt das entsprechende Flugzeitspektrum aufgenom-
men mit dem Flugzeitspektrometer. Das mit einem Oszilloskop ausgelesene Signal wird
im Folgenden als Ionensignal bezeichnet. Die absolute Gro¨ße dieses Signals ha¨ngt von
vielen Parametern ab, wie beispielsweise UMCP und ULS. Somit sind verschiedene Spek-
tren hinsichtlich der Signalintensita¨t nur dann zu vergleichen, wenn sie bei genau gleichen
Bedingungen hintereinander aufgenommen worden sind. Daher wird das Ionensignal in
beliebigen Einheiten angegeben. Das in Abbildung 5.2 dargestellte Signal ist gemittelt
u¨ber 16 Einzelschu¨sse. Das linke Bild ist bei gro¨ßerer, das rechte bei kleinerer Zeitbasis
aufgenommen. Das Signal besteht aus fu¨nf nahe beieinander liegenden Peaks. Sa¨mtliche
Signalpeaks stammen vom Krypton, wie ein Vergleich mit einem Restgasspektrum ohne
Krypton zeigt.




Abbildung 5.2: Flugzeitspektren von Krypton (pKr = 2, 5 · 10−5 mbar) erzeugt durch
die fokussierte NIR Strahlung (Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2, hνnir = 1,55 eV) bei einer Be-
schleunigungsspannung Ub = 900 V, dargestellt u¨ber eine gro¨ßere (a) und eine kleinere
(b) Zeitbasis. Das dargestellte Ionensignal ergibt sich aus einer Mittelung u¨ber 16 Ein-
zelschu¨sse.
Die Flugzeiten dieser unterschiedlichen Peaks sind in der ersten Spalte in Tabelle 5.1
zusammengefasst. Die Triggerung der Signale erfolgt auf das Signal der Fotodiode, die
hinter dem letzten Umlenkspiegel positioniert ist [Abbildung 4.4]. Daher handelt es sich
bei den angegebenen Zeiten um absolute Laufzeiten der Ionen von der Erzeugung bis
zum Nachweis am Detektor. Die zweite Spalte entha¨lt die relativen Intensita¨ten der fu¨nf
Signalpeaks. Diese werden bestimmt, indem zuna¨chst u¨ber die gesamte und dann u¨ber
die individuelle Fla¨che der Signalpeaks integriert wird und anschließend die Verha¨ltnisse
dieser Gro¨ßen gebildet werden. Bei einer gesamten Flugstrecke der Ionen nach Verlassen
des Kondensators bis zum Erreichen des Detektors von sA ≈ 730 mm [Abbildung 4.11]
ergibt sich nach Gleichung (5.2) eine erwartete Flugzeit von tKr,+ ≈ 22,8 µs.
Es liegt die Vermutung nahe, dass die einzelnen Signalpeaks von den Isotope des Kryp-
tons stammen. Nimmt man an, der intensivste Peak A4 stamme von dem am ha¨ufigsten
natu¨rlich vorkommenden Isotop 84Kr mit einer Atommasse von 83,9 u [194], dann kann
die Masse der anderen Signalpeaks nach Gleichung (5.6) bestimmt werden. Die so errech-
neten Werte sind in der dritten Spalte von Tabelle 5.1 zu sehen. In der vierten Spalte sind
die Isotope, die diesen Peaks zugeordnet werden, zusammen mit deren relativen Atom-
massen eingetragen. Die fu¨nfte Spalte entha¨lt deren relative Ha¨ufigkeit in Prozent. Die
theoretischen und experimentell ermittelten Werte stehen in guter U¨bereinstimmung. Ins-
besondere zeigt die Messung, dass das nachgewiesene Ionensignal proportional zur Zahl
der im Wechselwirkungsvolumen erzeugten Ionen ist. Das ist notwendige Voraussetzung
fu¨r die nachfolgende Aufnahme von Kreuzkorrelationssignalen.
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Tabelle 5.1: Aus dem Flugzeitspektrum in Abbildung 5.2 (b) bestimmte Flugzeiten und relative
Intensita¨ten der fu¨nf Signalpeaks (Spalten 1 und 2). Unter der Annahme, der Peak A4 stamme von
84Kr+ Ionen, lassen sich die Massen der anderen Ionen berechnen. Die Werte sind in der dritten
Spalte eingetragen. Die Peaks ko¨nnen damit den verschiedenen Isotopen zugeordnet werden. Deren
Atommasse und Ha¨ufigkeit des Vorkommens sind in den letzten beiden Spalten eingetragen (aus
[194]).
Flugzeit rel. Intensita¨t berechnete Masse Isotop Ha¨ufigkeit (%)
Peak A1 22,98 µs 5,2 % 79,8 u 79,9 u = 80Kr 2,25(2)
Peak A2 23,26 µs 12,7 % 81,7 u 81,9 u = 82Kr 11,6(1)
Peak A3 23,40 µs 9,7 % 82,7 u 82,9 u = 83Kr 11,5(1)
Peak A4 23,57 µs 52,3 % 83,9 u 83,9 u = 84Kr 57,0(3)
Peak A5 23,88 µs 20,2 % 86,1 u 85,9 u = 86Kr 17,3(2)
Nach Gleichung (5.4) mu¨ssten Kr2+ Ionen nach einer Flugzeit von tKr,2+ = 16,7 µs den
Detektor erreichen. Bei dieser Flugzeit ist nur der Ansatz eines Signals zu sehen, der sich
aber nicht merklich vom Untergrundrauschen absetzt [Abbildung 5.2 (a)]. Dies zeigt, dass
wie bei der benutzten Intensita¨t Inir erwartet [vgl. Abbildung 3.27 (a)], durch die NIR Pul-
se keine mehrfach geladenen Ionen erzeugt wurden. Die Halbwertsbreite fu¨r den Peak 4 in
Abbildung 5.2 (b) ist ∆tKr,+ ≈ 0,083 µs. Nach der Formel ∆Ekin = ∆tKr,+ ·mA(s2A/t3Kr,+),
welche sich aus den Gleichungen (5.1) und (5.2) ergibt, la¨sst sich dies in eine Energiebreite
von ∼ 3 eV umrechnen. Die Ionen werden durch die fokussierten NIR Pulse produziert mit
∆znir ≈ 13 µm [Abbildung 4.9]. Dies entspricht einer o¨rtlichen Verteilung ∆znir = ∆sk,
aus welcher die Ionen emittiert werden. Nach Gleichung (5.1) ist Ekin ∝ sk, so dass beim
Verlassen des Kondensators eine Energieverteilung vorliegt mit ∆Ekin = ∆skqnUb/sE ≈
3,3 eV. Die Abscha¨tzungen deuten darauf hin, dass die Breite der Signale im Flugzeitspek-
trum in erster Linie durch den Beschleunigungsprozess vorgegeben ist und nicht durch die
spektrale Breite der ionisierenden NIR Strahlung.
5.4 XUV induzierte Flugzeitspektren
In diesem Kapitel werden Flugzeitspektren von Krypton und Xenon erzeugt alleine durch
die XUV Pulse von FLASH an der fokussierten Beamline PG2 vorgestellt. Sa¨mtliche Mes-
sungen wurden bei folgenden Parametern durchgefu¨hrt:
• hνxuv ≈ 45 eV.
• Fokusgro¨ße 120 x 300 µm2 (FWHM).
• Ixuv ≈ 7 · 1011 W/cm2, wobei Transmission der PG2 47 % (bei hνxuv ≈ 45 eV, 0.
Ordnung Monochromator), Pulsenergie ≈15 µJ, Pulsdauer τxuv = 25 fs (FWHM).
• nmikro = 1, νmakro= 5 Hz.
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Bei der Analyse dieser Flugzeitspektren sind neben linearen Ionisationsprozessen durch die
Fundamentale mit 45 eV bei der benutzten XUV Intensita¨t auch nicht-lineare Prozesse bei
Absorption von maximal zwei XUV Photonen zu beru¨cksichtigen [140]. Zusa¨tzlich ko¨nnten
Ho¨here Harmonische der XUV Strahlung einen Beitrag leisten [Kapitel 3.1.3].
Krypton
Abbildung 5.3 (a) zeigt das Flugzeitspektrum erzeugt durch die fokussierte Strahlung
von FLASH bei Krypton als Targetgas ohne NIR Pulse. Das Ionensignal ist durch Mit-
telung u¨ber 16 Einzelschu¨sse erhalten worden. Die Triggerung der Signale erfolgt wie bei
Aufnahme der NIR induzierten Flugzeitspektren auf das Signal der optischen Fotodiode.
Im Flugzeitspektrum finden sich sieben Signalpeaks unterschiedlicher Intensita¨t (F1 - F7).
Zur Identifikation der einzelnen Signale ist ein Restgasspektrum bei gleichen XUV Para-
metern aufgenommen worden [Abbildung 5.3 (b)]. Offensichtlich stammen die Peaks F6
und F7 und eventuell F4 oder F5 aus dem Krypton, wa¨hrend die restlichen Peaks dem
Restgas entstammen. Aufgrund der 1/
√
n Abha¨ngigkeit der Flugzeit von der Ladungsstu-
fe n [Gleichung (5.4)] muss F6 von Krypton Ionen ho¨herer Ladungsstufe als F7 erzeugt
















Abbildung 5.3: Flugzeitspektren erzeugt durch die fokussierte Strahlung von FLASH
an der Beamline PG2 (Ixuv ≈ 7 · 1011 W/cm2,hνxuv = 45 eV) bei einer Beschleunigungs-
spannung Ub = 900 V. Die dargestellten Signale ergeben sich aus einer Mittelung u¨ber 16
Einzelschu¨sse. (a) Targetgas Krypton (pKr = 2 · 10−5 mbar). (b) Restgasspektrum mit
pKr = 5 · 10−7 mbar. Die vertikalen Striche geben die Position der Peaks im Krypton
Spektrum an.
In der ersten Spalte in Tabelle 5.2 sind die absoluten Flugzeiten tA,+ fu¨r alle Signale des
Flugzeitspektrums aus Abbildung 5.3 (a) zusammengefasst. Ist F7 das Kr+ Signal, so las-
sen sich gema¨ß Gleichung (5.4) die Flugzeiten fu¨r Ionen ho¨herer Ladungsstufen berechnen.
Es ergibt sich tKr,2+ = 18,7 µs; tKr,3+ = 15,3 µs; tKr,4+ = 13,2 µs. Ein Vergleich mit dem
Flugzeitspektrum zeigt, dass es sich bei F6 offensichtlich um das Signal der Kr2+ Ionen
handelt, wa¨hrend andererseits keine Kr4+ Ionen detektiert worden sind. Bei F4 ko¨nnte es
sich um Kr3+ Ionen handeln. Die anderen Peak stammen aus dem Restgas. Nimmt man
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Tabelle 5.2: Interpretation des Flugzeitspektrums erzeugt durch die XUV Pulse von FLASH bei
Krypton als Targetgas [Abbildung 5.3 (a)]. Die Restgas Peaks sind aus dem Laufzeitunterschied
relativ zum Kr+ - Peak identifiziert worden. Dabei wird vorausgesetzt, dass alle diese Ionen nur
einfach geladen sind.
Flugzeit (µs) berechnete Masse (u) Herkunft des Signals
Peak F7 26,5 - Kr+
Peak F6 18,5 - Kr2+
Peak F5 16,1 31,0 O+2
Peak F4 15,2 27,7 N+2
Peak F3 12,1 17,5 H2O
+
Peak F2 10,8 14,0 N+
Peak F1 3,1 1,1 H+
an, es handele sich ausschließlich um einfach geladene Spezies, so la¨sst sich nach Gleichung
(5.6) aus dem Laufzeitunterschied die Masse der jeweiligen Ionenspezies bestimmen. Die
so bestimmten Massen sind in der zweiten Spalte in Tabelle 5.2 eingetragen, die dadurch
identifizierten Ionensorten in der dritten Spalte.
Die Restgassignale in dem gemessenen Flugzeitspektrum stehen in guter U¨bereinstimmung
mit den Restgassignalen in Flugzeitspektren am FLASH bei hνxuv ≈ 12,7 eV [Abbildung
3.28]. Ein Vergleich der Spektren zeigt, dass es sich bei F1 vermutlich um eine U¨berlagerung
von H+ und H+2 handelt. Ob im aktuellen Flugzeitspektrum ein Kr
3+ Signal detektiert
worden ist, ist nicht zweifelsfrei zu beantworten, da dieses Signal von dem intensiven N+2
Peak u¨berlagert sein ko¨nnte.
Folgende Feststellungen ko¨nnen anhand des XUV induzierten Flugzeitspektrums getroffen
werden:
(a) Das Kr+ Signal (F7) hat eine eine Halbwertsbreite von ∆tKr,+ ≈ = 1,4 µs. Dies ent-
spricht einer energetischen Breite von ∆Ekin = ∆tKr,+ ·mA(s2A/t3Kr,+) ≈ 37,2 eV. Nimmt
man wie bei den NIR Flugzeitspektren an, diese energetische Breite wa¨re in erster Linie
durch den Beschleunigungsprozess im Kondensator vorgegeben, so entspricht diese einer
o¨rtlichen Verteilung von ∆sk = ∆EkinsE/qnUb ≈ 144 µm. Der Wert dieser Abscha¨tzung
liegt in der richtigen Gro¨ßenordnung wie die ermittelte geometrische Breite des XUV Fokus
in der Wechselwirkungszone von ∼ 120 µm [FWHM].
(b) Die absolute Flugzeit ∆tnir,Kr,+ der Kr
+ Ionen im NIR induzierten Flugzeitspektrum
betra¨gt nur etwa 88 % der Flugzeit ∆txuv,Kr,+ fu¨r Kr
+ Ionen im XUV induzierten Flugzeit-
spektrum [vergleiche Tabellen 5.1 und 5.2]. Dass ein zeitliches Delay ∆t zwischen XUV
und NIR Pulsen dies verursacht, kann ausgeschlossen werden, da die beiden Pulse mit der
Zeitsonde bis auf ≤ 10 ps vorsynchronisiert sind. Die Herkunft dieses Unterschiedes in der
Flugzeit ist bislang ungekla¨rt.
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(c) Das Verha¨ltnis der Kr+ und Kr2+ Ionen im Flugzeitspektrum aus Abbildung 5.3 kann
durch Integration u¨ber F6 und F7 bestimmt werden zu Kr+/Kr2+ ≈ 3. In der Vergan-
genheit sind XUV Ionisationsexperimente am Krypton mit Synchrotronstrahlung durch-
gefu¨hrt worden (z.B. [195],[196],[197]), wobei bei 45 eV die Intensita¨t abgescha¨tzt wurde
zu Ixuv ≈ 5 · 108 W/cm2 [198]. Hier ist ein Verha¨ltnis Kr+/Kr2+ ≈ 20 gemessen worden.
Der gro¨ßere relative Anteil an Kr2+ Ionen im aktuellen Experiment ko¨nnte ein Hinweis auf
eine nicht-lineare Wechselwirkung zwischen den Krypton Atomen und dem Strahlungsfeld
sein.
Interpretation des XUV Flugzeitspektrums von Krypton
Abbildung 5.4 zeigt eine Zusammenstellung mo¨glicher Ionisationspfade von Krypton Ato-








































Abbildung 5.4: Schematische Darstellung mo¨glicher Ionisationsprozesse bei der Wech-
selwirkung von Krypton mit maximal zwei XUV Photonen mit 45 eV. Die horizontalen
Linien stellen einige Energiezusta¨nde des Krypton Atoms und der Ionen Kr+, Kr2+ und
Kr3+ dar. Die gru¨nen Pfeile beschreiben nicht-strahlende U¨berga¨nge, die dabei freige-
setzten Elektronen werden mit ex bezeichnet. Strahlende U¨berga¨nge sind nicht mit ein-
gezeichnet. (a) Einfache (a1) oder doppelte (a2) Ionisation bei Absorption eines XUV
Photons durch ein 4p Elektron. (b) Sequentielle dreifache [linker Prozess in (b1)] oder
doppelte Ionisation [rechter Prozess in (b1)] bei Absorption von zwei XUV Photonen.
Alternativ ko¨nnen auch direkte dreifache Ionisation (b2) oder ein ATI Prozess (b3) auf-
treten. (c) Einfache Ionisation bei Absorption eines XUV Photons durch ein 4s Elektron
(Ebind,4s ≈ 27,5 eV).
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Die mo¨glichen Ionisationsprozesse sind im Folgenden aufgelistet:
(a1) Einfache Ionisation durch Absorption eines XUV Photons durch die 4p Schale, Wir-
kungsquerschnitt σ(1)(Kr+). Die Gro¨ße des Wirkungsquerschnitts kann Abbildung 9.2
entnommen werden.
(a2) Doppelte Ionisation durch Absorption eines XUV Photons durch die 4p Schale, Wir-
kungsquerschnitt σ(1)(Kr2+). Fu¨r 45 eV sollte σ(1)(Kr+) ≈20·σ(1)(Kr2+) sein [196].
(b1) Doppelte oder dreifache sequentielle Ionisation durch Absorption von zwei XUV





σ(1)(Kr+) σ(2)seq(Kr2+) [Kapitel 3.4.4].









3+) σ(2)seq(Kr3+). Eine Besta¨tigung dessen ist bei der doppelten Ionisation von
Krypton nach Absorption von zwei XUV Photonen mit hνxuv = 25 eV und Ixuv ≈ 1012
W/cm2 beobachtet worden [199]. Die direkte dreifache Ionisation kann daher in der wei-
teren Diskussion vernachla¨ssigt werden.
(b3) XUV induzierte ATI Prozesse, Wirkungsquerschnitt σATI(Kr).
Trotz der Proportionalita¨t ∝ 1/ω4 [Gleichung (3.28)] sind auch im XUV Spektralbereich
ATI Prozesse bei Edelgasatomen experimentell nachgewiesen worden ([153],[200]). Ty-
pischerweise liegt der Wirkungsquerschnitt σATI
(2) fu¨r Zweiphotonenprozesse dabei et-
wa eine Gro¨ßenordnung u¨ber dem entsprechenden Wirkungsquerschnitt σ
(2)
dir fu¨r direkte
Zweiphotonenionisation [154]. Obwohl der Literatur fu¨r hνxuv = 45 eV keine konkreten
Werte fu¨r σATI zu entnehmen sind, la¨sst sich der Anteil, den dieser Prozess im aktuellen
Experiment zum Gesamtsignal beitra¨gt, abscha¨tzen. Dazu wird ein ortsaufgelo¨stes XUV
induziertes Elektronensignal aufgenommen [Abbildung 4.17 (a)] und die Retardierungs-
spannung Uret so hoch gewa¨hlt, dass nur die energiereichen ATI Elektronen den Detektor
erreichen ko¨nnen. Der Beitrag von XUV induzierten ATI Prozessen wird dann zu < 1%
bestimmt.
(c) Ionisationsprozesse unter Beteiligung von 4s Elektronen
In Abbildung 5.4 (c) ist beispielhaft die einfache Ionisation des Krypton Atoms durch
Absorption eines Photons durch die 4s Schale dargestellt. Der zugeho¨rige Wirkungsquer-
schnitt σ(1)(Kr+) besitzt bei hνxuv = 45 eV gerade ein Minimum, wie Abbildung 9.2 zeigt.
Dementsprechend besitzt bei dieser Photonenenergie auch die Ionenausbeute ein Minimum
[201], und der Prozess kann im Folgenden vernachla¨ssigt werden.
Man kann folglich davon ausgehen, dass das Flugzeitspektrum aus Abbildung 5.3 (a) vor-
nehmlich auf den Prozessen (a1), (a2) und (b1) beruht. Diese Prozesse sind in Abbildung
5.4 rot eingekreist.
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Abha¨ngigkeit der Ionensignale im Flugzeitspektrum von der Intensita¨t Ixuv
Die Gro¨ße des Verha¨ltnisses der Ionensignale von Kr+/Kr2+ ist ein erster Indikator, dass
nicht-lineare Ionisationsprozesse eine Rolle spielen ko¨nnten. Einen weiteren Beweis fu¨r
solche Effekte gibt die Abha¨ngigkeit der Ionensignale im Flugzeitspektrum von der XUV
Intensita¨t an. Treten nicht-lineare Effekte auf, so zeigt die Gro¨ße der Ionensignale eine
nicht-lineare Abha¨ngigkeit von Ixuv.
Abbildung 5.5 (a) zeigt die Abha¨ngigkeit der Ionensignale im XUV Flugzeitspektrum
von der XUV Intensita¨t. Die Intensita¨t Ixuv ist bestimmt worden u¨ber die wa¨hrend der
16 Einzelschu¨sse vorliegende mittlere GMD Pulsenergie. Die Pulsenergie wird u¨ber den
Druck im Gasabschwa¨cher mit N2 als Absorbergas eingestellt.
(a) (b)
Abbildung 5.5: (a) Ionensignale fu¨r verschiedenen Ionensorten im XUV Flugzeitspek-
trum als Funktion der XUV Intensita¨t bei hνxuv = 45 eV ohne NIR Pulse. Das Targetgas
ist Krypton (pKr = 2, 8 · 10−5 mbar). Aus Gru¨nden der Darstellung sind die Absolutwerte
der Ionensignale angepasst. Die ineinander gefalteten Signale von N+ und H2O
+ bzw. N+2
und O+2 wurden gemeinsam betrachtet. Bei den Signalen der Kr
+ und Kr2+ Ionen sind
deutliche Abweichungen von der Linearita¨t festzustellen. (b) Verha¨ltnis Kr+/Kr2+ als
Funktion der XUV Intensita¨t. Mit zunehmender XUV Intensita¨t nimmt das Verha¨ltnis
ab, was dem Auftreten von nicht-linearen Effekten zugeschrieben werden kann.




+ verhalten sich in gu-
ter Na¨herung linear. Die Linearita¨t ist insbesondere fu¨r das Kombinationssignal aus N+2
und O+2 erwa¨hnenswert. Zum einen sind na¨mlich in der Vergangenheit nicht-lineare Wech-
selwirkungen zwischen der XUV Strahlung von FLASH und molekularem Stickstoff be-
obachtet worden, allerdings bei anderer Photonenenergie (λxuv = 32 nm) und Inten-
sita¨ten Ixuv ≥ 1012 W/cm2 [144]. Zum anderen ko¨nnte es sich bei dem Signal um eine
U¨berlagerung des N+2 und des Kr
3+ Signals handeln, wobei fu¨r letzteres ein nicht-linearer
Prozess beno¨tigt wird (wenn man von einer Ionisation durch die 2. Harmonische von
FLASH absieht). Dass ein linearer Anstieg beobachtet wird, schließt die Existenz von
Kr3+ Ionen aber nicht ga¨nzlich aus. Der lineare Zusammenhang ko¨nnte daran liegen, dass
der sich linear verhaltende N+2 Peak das Signal dominiert.
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Offensichtlich verhalten sich im Gegensatz dazu das Kr+ und das Kr2+ Signal mit zuneh-
mendem Ixuv nicht linear. So nimmt das Kr
2+ Signal mit zunehmender XUV Intensita¨t
u¨berproportional zu, wa¨hrend das Kr+ Signal in ein Plateau u¨bergeht. Diese Beobach-
tung steht in guter U¨bereinstimmung mit der Erwartung, dass sich mit zunehmender
XUV Intensita¨t die Wahrscheinlichkeit fu¨r eine sequentielle doppelte Ionisation erho¨ht.
Dementsprechend nimmt das Verha¨ltnis Kr+/Kr2+ mit zunehmender XUV Intensita¨t ab
[Abbildung 5.5 (b)].
Xenon
Abbildung 5.6 zeigt das Flugzeitspektrum von Xenon, erzeugt durch die fokussierte Strah-






(Xe )3+ Abbildung 5.6: Flugzeitspektrum von
Xenon (pXe = 1, 2 · 10−5 mbar) er-
zeugt durch die fokussierte Strahlung
von FLASH an der Beamline PG2
(Ixuv ≈ 7 · 1011 W/cm2,hνxuv = 45 eV)
bei einer Beschleunigungsspannung Ub =
900 V. Das Signal ist u¨ber 16 Einzelschu¨sse
gemittelt. Die vertikalen Striche markieren
die Positionen der Peaks F1-F7 im XUV
Flugzeitspektrum von Krypton.
Ein Vergleich mit dem entsprechenden Spektrum von Krypton [Abbildung 5.3 (a)] zeigt,
dass die Restgaspeaks F1-F3 in a¨hnlicher Intensita¨t wieder auftauchen. Allerdings ist die
Doppelpeakstruktur aus den Peaks F4 und F5 im Kryptonspektrum hier weniger aus-
gepra¨gt. Das ko¨nnte ein Hinweis darauf sein, dass es sich bei dem Peaks F4 im Krypton
Spektrum tatsa¨chlich um eine U¨berlagerung aus dem N+2 und dem Kr
3+ Signal handelt. Die
Peaks F6 und F7 sind nicht mehr vorhanden, dafu¨r sind die drei Peaks G1-G3 neu hinzu-
gekommen. Durch Vergleich mit dem Krypton Flugzeitspektrum la¨sst sich nach Gleichung
(5.6) G3 mit einer Flugzeit von ∼ 32,9 µs als Xe+ Signal identifizieren. Nach Gleichung
(5.4) ist dann tXe,2+ = 23,3 µs, tXe,3+ = 19,1 µs und tXe,4+ = 16,5 µs. Damit kann G2
eindeutig den Xe2+ und G1 eindeutig den Xe3+ Ionen zugeschrieben werden.
Es ist auffa¨llig, dass das Xe2+ Signal gro¨ßer ist als das Xe+ Signal, das Verha¨ltnis ist
Xe2+/Xe+ ≈ 1,25.
Im Gegensatz zu Ionisationsexperimenten mit Xenon am FLASH bei hνxuv = 12,7 eV
[Abbildung 3.28] wird im vorliegenden Experiment bei 45 eV keine Sa¨ttigung der Xenon
Ionensignale beobachtet. Dies ist versta¨ndlich wegen σ
(1)
Xe (5p, 45 eV) σ(1)Xe (5p, 13 eV)
[Abbildung 9.3].
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Interpretation des XUV Flugzeitspektrums von Xenon
Abbildung 5.7 zeigt schematisch die mo¨glichen Ionisationsprozesse fu¨r Xenon nach Ein-





























Abbildung 5.7: Schematische Darstellung mo¨glicher Ionisationsprozesse bei der Wech-
selwirkung von Xenon mit maximal zwei XUV Photonen mit 45 eV. Die gru¨nen Pfeile
beschreiben nicht-strahlende U¨berga¨nge, die dabei freigesetzten Elektronen werden mit
ex bezeichnet. Strahlende U¨berga¨nge sind nicht mit eingezeichnet. (a) Einfache (a1) oder
doppelte (a2) Ionisation bei Absorption eines XUV Photons durch ein 5p Elektron. (b)
Sequentielle doppelte (b1) oder dreifache Ionisation (b2) bei Absorption von zwei XUV
Photonen. Alternativ kann auch ein ATI Prozess (b3) auftreten. (c) Doppelte Ionisa-
tion bei Absorption eines XUV Photons durch ein 5s Elektron (Ebind,5s ≈ 23,3 eV).
Alternativ kann auch eine einfache Ionisation auftreten.
Die U¨berlegungen sind prinzipiell a¨quivalent zu denen fu¨r Krypton. Demnach sollten ins-
besondere folgende Prozesse zum Flugzeitspektrum aus Abbildung 5.6 beitragen:
(a1) Einfache Ionisation durch Absorption eines XUV Photons durch die 5p Schale , Wir-
kungsquerschnitt σ(1)(Xe+). Die Gro¨ße des Wirkungsquerschnitts kann Abbildung 9.3
entnommen werden.
(a2) Doppelte Ionisation durch Absorption eines XUV Photons durch die 5p Schale, Wir-
kungsquerschnitt σ(1)(Xe2+). Fu¨r 45 eV sollte σ(1)(Xe+) ≈2,5·σ(1)(Xe2+) sein [196].
(b1) Doppelte sequentielle Ionisation durch Absorption von zwei XUV Photonen durch
die 5p Schale, Wirkungsquerschnitt σ
(2)
seq(Xe2+).
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Dieser nicht-lineare Prozess du¨rfte bedeutend dazu beitragen, dass Xe2+/Xe+ > 1.
(b2) Dreifache sequentielle Ionisation durch Absorption von zwei XUV Photonen durch





3+) σ(2)seq(Xe3+) wird wie
beim Krypton die direkte dreifache Ionisation vernachla¨ssigt.
(b3) XUV induzierte ATI Prozesse, Wirkungsquerschnitt σATI(Xe)
Wa¨hrend theoretisch ermittelte Werte fu¨r den Wirkungsquerschnitt σATI(Xe) fu¨r Pho-
tonenenergien hν ≤ 19 eV [202] bekannt sind fu¨r hνxuv = 25 eV ein Wert von
σATI(Xe) = 1, 0 · 10−15Mb2s experimentell ermittelt worden ist [202], ist der Literatur fu¨r
hνxuv = 45 eV kein Wert fu¨r σATI(Xe) zu entnehmen. Allerdings kann mit dem selben
Argument wie beim Krypton der Beitrag dieses Ionisationspfades als gering abgescha¨tzt
werden.
(c) Ionisationsprozesse unter Beteiligung von 5s Elektronen
Der Wirkungsquerschnitt σ(1)(Xe) fu¨r die 5s Schale ist bei 45 eV etwa eine Gro¨ßenordnung
kleiner als fu¨r die 5p Schale [Abbildung 9.2]. Ein bedeutender Unterschied zum Krypton
ist, dass beim Xenon bereits die einfache Absorption eines XUV Photons der Fundamen-
talen durch die 5p Schale zu einer doppelten Ionisation fu¨hren kann [Abbildung 5.7 (c)].
(d) Ionisation mit der 2. Harmonischen von FLASH
Fu¨r das Xe3+ Signal im Flugzeitspektrum aus Abbildung 5.6 gilt Xe2+/Xe3+ ≈ 30. Be-
trachtet man nur Wechselwirkungen mit der Fundamentalen bei 45 eV, so mu¨sste das Xe3+
Signal in einem nicht-linearen Ionisationsprozess erzeugt worden sein. Jedoch ist beim Xe-
non die Freisetzung von Elektronen aus der inneren 4d Schale (Bindungsenergie 69,5 eV
fu¨r 4d3/2 bzw. 67,5 eV fu¨r 4d5/2 [203]) durch die 2. Harmonische der FLASH Strahlung auf-
grund des hohen Wirkungsquerschnitts σ(1)(4d,90 eV) wahrscheinlich. Der Photoemission
folgen Auger-Prozesse im Atom nach, die die Emission von Auger-Elektronen auslo¨sen.
Das fu¨hrt zur Erzeugung von Xe2+, aber auch von Xe3+ Ionen [204].
5.5 XUV-NIR Kreuzkorrelationsmessungen mit dem Flug-
zeitspektrometer
In diesem Kapitel werden die Flugzeitspektren pra¨sentiert, die bei Einstrahlung beider
Pulse gemessen worden sind.
Krypton
Die folgenden Messungen mit Krypton sind mit Ixuv ≈ 7 · 1011 W/cm2 durchgefu¨hrt wor-
den. Aufgrund der von Puls zu Puls variierenden XUV Intensita¨t kann es passieren, dass
fu¨r weniger intensive XUV Pulse nur lineare Effekte zum Flugzeitspektrum beitragen,
wa¨hrend fu¨r intensivere Pulse aber auch nicht-lineare Effekte bei der Erzeugung der Kr+
und Kr2+ Ionen auftreten ko¨nnen [siehe Abbildung 5.5 (a)]. Dagegen verha¨lt sich das
5.5. XUV-NIR KREUZKORRELATIONSMESSUNGEN MIT DEM FLUGZEITSPEKTROMETER 113
GMD Signal genau wie das Signal der Online Normierung aufgrund geringer Gasdichte als
Funktion von Ixuv linear. Da die Flugzeitspektren durch Mittelung u¨ber 16 Einzelschu¨sse
gewonnen werden, erscheint es daher sinnvoll, die relevanten Ionen Signale u¨ber die Rest-
gassignale in den Flugzeitspektren auf die XUV Intensita¨t zu normieren. Dazu wird das
Kombinationssignal aus N+ und H2O
+ benutzt. Jedoch tritt auch bei dieser Normierung
ein Fehler auf, der insbesondere daraus resultiert, dass die Kr+ und Kr2+ Signale nicht
genau die gleiche Abha¨ngigkeit von Ixuv zeigen wie die Restgassignale [Abbildung 5.5 (a)].
Flugzeitspektrum bei großem zeitlichen Delay ∆t
Abbildung 5.8 zeigt das Flugzeitspektrum fu¨r Krypton bei einem festen Delay ∆t ≈ 30 ps
zwischen den XUV Pulsen von FLASH und den NIR Pulsen (schwarzes Spektrum). Der
nominelle zeitliche Nullpunkt (∆t = 0 ps) wird mit der Zeitsonde gemessen und u¨ber die
XUV induzierte A¨nderung der optischen Reflektivita¨t am GaAs Kristall [siehe Kapitel
7.2] u¨berpru¨ft. Generell gilt: fu¨r ∆t > 0 ps erreicht der XUV Puls vor, fu¨r ∆t < 0 ps







Abbildung 5.8: Flugzeitspektrum von Krypton (pKr = 2 · 10−5 mbar) bei Einstrahlen
der XUV Pulse von FLASH (Ixuv ≈ 7 · 1011 W/cm2, hνxuv = 45 eV) und der NIR Pulse
(Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2, hνnir = 1,55 eV) [schwarz]. Die XUV Pulse treffen deutlich vor
den NIR Pulsen in der Wechselwirkungszone ein (∆t ≈ 30 ps). Zur besseren Anschaulich-
keit wird eine Messung mit kleiner Einstellung der Signalachse pra¨sentiert, was in dieser
Darstellung eine Sa¨ttigung der Kr+ und Kr2+ Signale zur Folge hat. Zum Vergleich ist
zusa¨tzlich das Flugzeitspektrum, welches in einem MPI Prozess allein durch die NIR
Pulse erzeugt wird, u¨berho¨ht eingezeichnet (vgl. Abbildung 5.2) [rot]. Diese Linie fehlt
im Gesamtspektrum ganz. Die Flugzeitspektren ergeben sich jeweils aus einer Mittelung
u¨ber 16 Einzelschu¨sse.
Das Flugzeitspektrum ist offensichtlich nicht die Summe aus dem XUV [Abbildung 5.3
(a)] und dem NIR [Abbildung 5.2 (a)] Flugzeitspektrum. Die MPI Photolinie, erzeugt
allein durch die NIR Pulse (u¨berho¨ht in rot dargestellt), fehlt im Gesamtspektrum vo¨llig.
Diese Photolinie hat etwa 10 % der Intensita¨t des Kr2+ Signals im XUV Flugzeitspektrum.
Da der XUV Puls vor den NIR Pulsen auf das Edelgastarget trifft, wa¨re eine Sa¨ttigung
der Probe durch die XUV Strahlung als Grund fu¨r das Fehlen der MPI Linie vorstellbar.
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Dann wu¨rden durch diese Strahlung bereits fast alle Krypton Atome einfach oder doppelt
ionisiert und es stu¨nden keine Atome mehr zur Verfu¨gung, die in einem MPI Prozess durch
die NIR Pulse ionisiert werden ko¨nnten. Jedoch wu¨rde man dann erwarten, dass diese MPI
Photolinie fu¨r ∆t < 0 ps auftaucht. Dies besta¨tigt sich nicht.
Aufnahme eines Kreuzkorrelationssignals mit Hilfe des Flugzeitspektrometers
Zur Untersuchung eines zeitabha¨ngigen Kreuzkorrelationssignals werden Flugzeitspektren
in Abha¨ngigkeit vom Delay ∆t beider Pulse aufgenommen. Das Delay wird dabei definiert
u¨ber eine optische Delayline im Laserlabor eingestellt und kann mit 0,05 ps/s variiert
werden. Messungen dieser Art werden im Folgenden als Delayscans bezeichnet. Wird
u¨ber die relevanten Signalpeaks in den resultierenden Flugzeitspektren integriert, so erha¨lt
man bei Krypton als Targetgas die in Abbildung 5.9 dargestellten Messkurven.
(a) (b)
(c) (d)
Abbildung 5.9: Ionensignale von Krypton als Funktion des Delays ∆t zwi-
schen XUV Pulsen (Ixuv ≈ 7 · 1011 W/cm2, hνxuv = 45 eV) und NIR Pulsen
(Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2, hνnir = 1,55 eV). Sa¨mtliche Ionensignale sind mittels des
N+ +H2O
+ Signals auf die XUV Intensita¨t normiert worden. Die horizontalen gru¨nen
Linien geben den Mittelwert der Signale u¨ber das gewa¨hlte Delayintervall wider. (a) Io-
nensignal von Kr+. (b) Prozentuale A¨nderung ∆S(Kr+) verursacht durch die NIR Pulse.
(c) Ionensignal von Kr2+. (d) Prozentuale A¨nderung ∆S(Kr2+) verursacht durch die NIR
Pulse.
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Die Kr+ und Kr2+ Ionensignale werden dabei mit Hilfe des Kombinationssignal aus N+ und
H2O
+ Ionen auf die XUV Intensita¨t normiert. Durch Aufnahme mehrerer XUV induzierter
Flugzeitspektren wurde die Eignung dieser Methode u¨berpru¨ft und der Fehler bei dieser
Normierung abgescha¨tzt. Es ist auffa¨llig, dass die absolute Gro¨ße des Kr+ wie auch des
Kr2+ Signals mit zunehmendem Delay abnehmen. Das liegt daran, dass die XUV Intensita¨t
wa¨hrend der Messreihe abgenommen hat und sich das Ionensignal der Edelgase und das
Normierungssignal als Funktion von Ixuv nicht identisch verhalten [Abbildung 5.5 (a)].
Das sieht man auch an den Messungen bei ∆t = - 0,5 ps , 0,5 ps und 1,5 ps, welche
nachtra¨glich bei deutlich geringerer XUV Intensita¨t aufgenommen worden sind. Daher ist
es wichtig, die Messungen mit eingeschaltetem NIR Laser beziehungsweise ausgeschaltetem
NIR Laser fu¨r festes Delay ∆t bei a¨hnlicher XUV Intensita¨t auszufu¨hren.
Beim Kr+ Signal [Abbildung 5.9 (a)] beobachtet man fu¨r ∆t ≤ -3 ps eine leichte NIR
induzierte Signalerho¨hung. Die relative Signala¨nderung ∆S(Kr+) = [Kr+ (Laser an) -
Kr+ (Laser aus)]/Kr+ (Laser aus) liegt fu¨r ∆t ≤ -3 ps bei ∼ 2 %, wa¨hrend fu¨r ∆t ≥
-2 ps fast keine NIR induzierte Signala¨nderung auftritt [Abbildung 5.9 (b)]. Fu¨r Delays
∆t > 6 ps la¨sst sich nur schwer eine Aussage treffen, da die relative Signala¨nderung
hier aufgrund besonders stark schwankender XUV Intensita¨t wa¨hrend der Signalaufnahme
stark variiert. Einen noch gro¨ßeren Effekt sieht man beim Kr2+ Signal [Abbildung 5.9
(c)]: die NIR Pulse sorgen hierbei fu¨r ∆t ≤ -3 ps fu¨r eine Signalerho¨hung um im Mittel
∼ 10 % und fu¨r ∆t ≥ -2 ps um im Mittel ∼ 7,5 % [Abbildung 5.9 (d)]. Eine eindeutige
Abha¨ngigkeit des Kreuzkorrelationsignals fu¨r Kr+ beziehungsweise Kr2+ vom Delay ∆t
ist nicht gegeben, auch wenn sich fu¨r beide Signale bei ∆t = -2 ps die Gro¨ße der NIR
induzierten Signalerho¨hung zu a¨ndern scheint.
Ein mo¨gliche Erkla¨rung der Delayscans wird im Folgenden gegeben. Dabei werden zwei
Fa¨lle unterschieden:
XUV Puls kommt vor NIR Puls, ∆t > 0 ps
Die Auswertung der XUV induzierten Flugzeitspektren deutet an, dass fu¨r Krypton bei
der vorliegenden XUV Intensita¨t eine Sa¨ttigung des Targets eine Rolle spielen ko¨nnte.
Sa¨ttigung ha¨tte zur Folge, dass durch den zuerst einfallenden XUV Puls bereits fast alle
Krypton Atome einfach oder doppelt ionisiert werden. Einige der einfach geladenen Kr+
Ionen befinden sich dabei nach der Ionisation nicht im Grundzustand, sondern in einem
angeregten Zustand des Ions, dessen Strahlungslebensdauer typischerweise bei einigen ns
liegt [193]. Demnach ko¨nnen die den XUV Pulsen zeitlich nachfolgenden NIR Pulse auf-
grund fehlender neutraler Krypton Atome zwar keine einfache Ionisation in einem MPI
Prozess bewirken (daher sieht man die MPI Linie nicht), sie ko¨nnen aber unter Umsta¨nden
die angeregten Kr+ Ionen weiter ionisieren. Dies wu¨rde sich in einer Erho¨hung des Kr2+
Signals a¨ußern, wie sie fu¨r positive Delays auch beobachtet wird [Abbildung 5.9 (d)].
NIR Puls kommt vor XUV Puls, ∆t < 0 ps
Durch den NIR Puls werden die Atome in einem MPI Prozess einfach ionisiert. Durch die
Absorption des XUV Photons ko¨nnten diese Ionen dann doppelt ionisiert werden, falls
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der Wirkungsquerschnitt σ(1)+(Kr2+) bei 45 eV ausreichend groß ist. Dann sollte man fu¨r
∆t < 0 ps eine Erho¨hung des Kr2+ Signals beobachten, die von ∆t unabha¨ngig ist. Eine
solche Signalerho¨hung wird experimentell auch beobachtet [Abbildung 5.9 (d)].
Auffa¨llig ist, dass die NIR induzierte Signalerho¨hung des Kr2+ (gerade fu¨r ∆t < 0 ps)
a¨hnlich groß ist wie das MPI Signal in den NIR Flugzeitspektren (∼ 10 %). Des Weiteren
fa¨llt auf, dass die Zunahme des Kr2+ Signals keine Erniedrigung des Kr+ Signals zur Folge
hat, sondern im Gegenteil fu¨r ∆t < 0 ps sogar eine NIR induzierte Kr+ Signalerho¨hung
auftritt. Es scheint also so, als ob die Signalerho¨hung in beiden Fa¨llen aus dem MPI Signal
stammt.
Xenon
Im Gegensatz zu Krypton sind beim Xenon bei Ixuv ≈ 7 · 1011 W/cm2 keinerlei Anzeichen
von Sa¨ttigung der Probe beobachtet worden.
Flugzeitspektrum bei großem zeitlichen Delay ∆t
Abbildung 5.10 zeigt das Flugzeitspektrum fu¨r Xenon bei Einstrahlung sowohl der NIR
Pulse als auch der XUV Pulse von FLASH bei festem Delay von ∆t ≈ 30 ps (schwar-




Abbildung 5.10: Flugzeitspektrum von Xenon (pXe = 1, 2 · 10−5 mbar) erzeugt durch
die XUV Pulse von FLASH (Ixuv ≈ 7 · 1011 W/cm2, hνxuv = 45 eV) und die NIR Pulse
(Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2, hνnir = 1,55 eV) [schwarz]. Die XUV Pulse treffen dabei 30
ps vor den NIR Pulsen in der Wechselwirkungszone ein. Zur besseren Anschaulichkeit
wird eine Messung mit kleiner Einstellung der Signalachse pra¨sentiert, was in dieser
Darstellung eine Sa¨ttigung der Xe+ und Xe2+ Signale zur Folge hat. Daher sind die
Verha¨ltnisse der Peakintensita¨ten nicht korrekt. Zum Vergleich ist zusa¨tzlich das NIR
induzierte MPI Flugzeitspektrum eingezeichnet [rot]. Im Gesamtspektrum findet sich
dieses Signal wieder und hat eine a¨hnlich Signalintensita¨t. Die Flugzeitspektren ergeben
sich jeweils aus einer Mittelung u¨ber 16 Einzelschu¨sse.
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Man sieht im Gegensatz zu der entsprechenden Messung mit Krypton [Abbildung 5.8],
dass die MPI Photolinie mit a¨hnlicher Intensita¨t auch im Gesamtspektrum zu sehen ist.
Das MPI Signal macht etwa 10 % des Xe+ Signals in den XUV induzierten Flugzeit-
spektren aus. Die MPI Ionen erreichen dabei um ∼ 4 µs vor den Xe+ Ionen im XUV
Flugzeitspektrum den Detektor, was wie beim Krypton einer relativen Flugzeit von 88 %
entspricht.
Aufnahme eines Kreuzkorrelationssignals mit Hilfe des Flugzeitspektrometers
Zur Untersuchung eines delayabha¨ngigen Kreuzkorrelationssignals wurden Flugzeitspek-
tren unter Einstrahlung beider Pulse in Abha¨ngigkeit vom zeitlichen Delay ∆t aufgenom-
men. Eine aussagekra¨ftige, NIR induzierte Zu- oder Abnahme der Xe+ und Xe2+ Ionensi-
gnale als Funktion von ∆t ist dabei nicht gefunden worden. Von besonderem Interesse ist
die delayabha¨ngige A¨nderung des Xe3+ Signals. Da zu seiner Erzeugung ein nicht-linearer
Ionisationsprozess durch die Fundamentale vermutlich einen großen Beitrag leistet (neben
dem Beitrag durch die 2. Harmonische der Strahlung von FLASH), ko¨nnte man vermu-
ten, dass dieses Signal besonders sensitiv auf die gleichzeitige Wechselwirkung von NIR
und XUV Pulsen mit dem Target ist. Jedoch ist durch die Nichtlinearita¨t des Signals die
Normierung auf die XUV Intensita¨t stark erschwert. Zur Normierung bra¨chte man einen
Effekt, der die gleiche Abha¨ngigkeit von der XUV Intensita¨t zeigt wie das Signal selbst.
Aus diesem Grund la¨sst sich keine eindeutige Aussage u¨ber den Verlauf des Xe3+ Signals
als Funktion des Delays treffen.
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5.6 Zusammenfassung der Messergebnisse und Ausblick
Es wurde unter Benutzung der E-Optik und des Leuchtschirms als Ionenza¨hler ein Flug-
zeitspektrometer fu¨r Ionen aufgebaut. In voneinander unabha¨ngigen XUV und NIR in-
duzierten Flugzeitspektren von Krypton und Xenon wurde gezeigt, dass das gemesse-
ne Verha¨ltnis von Ionen verschiedener Ladungsstufen bzw. Massen u¨bereinstimmt mit
dem entsprechenden Verha¨ltnis der im Wechselwirkungsvolumen emittierten Ionen. Die
Ergebnisse dieser Messungen stehen in guter U¨bereinstimmung mit in der Vergangen-
heit aufgenommenen XUV/NIR Flugzeitspektren. Damit sind die Voraussetzungen fu¨r
die Durchfu¨hrung von Kreuzkorrelationsmessungen geschaffen.
In Delayscan wurde bei Krypton eine NIR induzierte Signalerho¨hung detektiert. Eine ein-
deutige Abha¨ngigkeit der Signalerho¨hung vom Delay wurde dabei nicht gefunden, jedoch
scheint sich der Mittelwert der Signalerho¨hung in der Na¨he des nominellen zeitlichen Null-
punkts zu a¨ndern. Die Daten deuten darauf hin, dass kein resonanter Zustand im Krypton
durch einen der Pulse angeregt und anschließend mit dem anderen Puls abgefragt wurde.
Beim Xenon ist keine NIR induzierte Signala¨nderung beobachtet worden.
Die Messungen haben die Dringlichkeit einer zusa¨tzlichen Normierung auf die XUV In-
tensita¨t gezeigt. Dies wird fu¨r zuku¨nftige Messungen um so bedeutender, wenn Kreuz-
korrelationsmessungen im Einzelschuss aufgenommen werden. Dieses Normierungssignal
muss die gleiche Abha¨ngigkeit von Ixuv zeigen wie das eigentliche Ionensignal in den XUV
induzierten Flugzeitspektren. Eine mo¨gliches Schema wa¨re ein zweites Flugzeitspektro-
meter in unmittelbarer Na¨he zu der Kreuzkorrelationsmessung zu platzieren, welches bei
idealerweise gleicher XUV Intensita¨t und Gasdichte ein XUV Flugzeitspektrum aufnimmt.
Durch Vergleich der beiden Flugzeitspektren kann das Kreuzkorrelationssignal identifiziert
werden. Fu¨r zuku¨nftige Messungen der relativen Ankunftszeit von Schuss zu Schuss sollte
die Photonenenergie hνxuv so gewa¨hlt werden, dass durch Absorption eines Photons bei-
spielsweise ein Autoionisationszustand in dem benutzten Edelgas resonant angeregt wird.
Die Untersuchung der Zerfallsdynamik von Autoionisationszusta¨nden von Edelgasen ist in
der Vergangenheit untersucht worden (z.B. [205], [206]), und es wurden Lebensdauern bis
hinunter zu einigen zehn fs detektiert [207]. Fu¨r ausreichend kurze ionisierende Pulse gibt
diese Lebensdauer die Zeitauflo¨sung der Messung vor.
Besonders interessant ist dabei das Schema aus [208]. Durch einen ultrakurzen XUV Puls
(τxuv ∼ 250 as) mit hνxuv = 91 eV wird der 3d−1np Zustand von Krypton resonant ange-
regt. Auf einer fs Zeitskala zerfa¨llt dieser Zustand aufgrund von Auger-Prozessen, wobei
Zerfallskana¨le zur Produktion von Kr3+ Ionen offen sind. Die Kreuzkorrelation mit den
kurzen Pulse eines NIR Lasers (τnir ∼ 5 fs, λnir = 750 nm, Inir ∼ 4 · 1013 W/cm2) fu¨hrt
zu einer Erho¨hung des Kr3+ Signals. Man erha¨lt ein vom Delay ∆t der beiden Pulse
abha¨ngiges Signal mit einer Anstiegszeit von τrise ∼ 8 fs und eine Abfallszeit von τfall ∼
20 fs. Dieses Schema la¨ßt sich direkt auf das aktuelle Problem anwenden, indem bei 91 eV
Flugzeitspektren von Krypton in Abha¨ngigkeit vom zeitlichen Delay aufgenommen werden




Mit Hilfe der E-Optik la¨sst sich u¨ber die im Kreuzungsgebiet zwischen XUV und NIR Pul-
sen emittierten Photoelektronen eine ortsaufgelo¨ste Abbildung der Wechselwirkungszone
auf einem Elektronendetektor erzielen. Durch laserunterstu¨tzte Photoionisation wird in
einem o¨rtlich eingeschra¨nkten Bereich innerhalb der Wechselwirkungszone (bei o¨rtlichem
und zeitlichem U¨berlapp der beiden Pulse) die Energieverteilung der Photoelektronen
moduliert. Durch Einsatz eines Energie-Hochpassfilters la¨sst sich dieser Ortsbereich vom
Hintergrund separieren. Man erha¨lt dann ein ortsaufgelo¨stes Kreuzkorrelationssignal, wel-
ches zur Bestimmung der relativen Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH relativ zu
den NIR Pulsen des zeitlich zu FLASH synchronisierten Ti:Sa Lasersystems genutzt wer-
den kann. Die Messungen erfolgen direkt am Experimentierplatz, so dass alle Quellen
des zeitlichen Jitters der XUV Strahlung erfasst werden. In Kapitel 6.1 wird das Prin-
zip der Kreuzkorrelationsmessung genauer erla¨utert. Notwendige Voraussetzung fu¨r die
Aufnahme von aussagekra¨ftigen Kreuzkorrelationssignalen ist eine optimale Arbeitsweise
der E-Optik. Dafu¨r sind einige vorcharakterisierende Messungen notwendig, die im Kapi-
tel 6.2 vorgestellt werden. Danach werden die Ergebnisse der Kreuzkorrelationsmessungen
pra¨sentiert und analysiert. Diese stammen von insgesamt drei Messzeiten am FLASH im
August/September 2005, im Januar/Februar 2006 und im August/September 2006. Die
Ergebnisse lassen sich unterscheiden nach Messungen an der unfokussierten XUV Beamline
BL3 [Kapitel 6.3] und der fokussierten XUV Beamline PG2 [Kapitel 6.4 und 6.5].
6.1 Das Messprinzip
Bereits Mitte der 90er Jahre sind Kreuzkorrelationsexperimente basierend auf laserun-
terstu¨tzter Photoionisation in einem Edelgas [Kapitel 3.4.6] durchgefu¨hrt worden. Damit
ist es gelungen, die Pulsdauer eines VUV Pulses durch Kreuzkorrelation mit NIR Strah-
lung von 800 nm experimentell zu bestimmen [155]. Auch am FLASH sind Kreuzkorre-
lationsexperimente unter Benutzung dieses Effekts zwischen den XUV Pulsen und den
NIR Pulsen des zeitlich synchronisierten Ti:Sa Lasersystems als Pump- und Probepulse
in der Vergangenheit an Helium und Xenon durchgefu¨hrt worden [209]. Dabei wurden die
FLASH Pulse (hνxuv = 48,5 eV fu¨r He bzw. hνxuv = 90 eV fu¨r Kr, Ixuv ≈ 1013 W/cm2)
und die NIR Pulse (Inir ≈ 2 · 1012 W/cm2, τnir ≈ 120 fs) kollinear eingestrahlt und die
emittierten Elektronen mit einer magnetischen Flasche detektiert. Dabei handelt es sich
um ein Flugzeitspektrometer, in welches die freigesetzten Ionen durch das starke Feld ei-
119
1206. KREUZKORRELATION DURCH LASERUNTERSTU¨TZTE SEITENBANDERZEUGUNG AN FREIEN ATOMEN
nes Permanentmagneten gelenkt werden. Man erreicht damit eine Nachweiseffizienz von
nahezu 100 % [59]. Bei Helium beobachtete man fu¨r das erste Seitenband eine relative In-
tensita¨t von ca. 20 % der Hauptlinie, in U¨bereinstimmung mit theoretischen Vorhersagen
basierend auf der Lo¨sung der Schro¨dingergleichung fu¨r ein 3D Modell des He mit nur ei-
nem aktiven Elektron [210]. Die erwartete starke Abha¨ngigkeit des Seitenbandsignals von
der Intensita¨t der Laserstrahlung [Gleichung (3.32)] konnte durch Vergleich zu Kreuzkor-
relationsmessungen zwischen den FLASH Pulsen und den optischen Pulsen des Nd:YLF
Lasersystems [Kapitel 3.2] mit λopt = 532 nm und Iopt ≈ 2 · 1011 W/cm2 demonstriert
werden. Hier betra¨gt die relative Seitenbandintensita¨t fu¨r Helium nur etwa 2 % [211].
Gemessene Xenon Einzelschussspektren bei hνxuv = 90 eV zeigt Abbildung 6.1. Durch
das gro¨ßere |~k| ist die relative Seitenbandintensita¨t gro¨ßer als beim Helium [vgl. Gleichung
(3.32)]. Treffen XUV Puls und NIR Puls in einem zeitlichen Abstand von ∆t = 300 fs
auf die Probe, so ist kein Seitenbandsignal zu sehen und das Photoelektronenspektrum
besteht aus den beiden 5p Linien des Xenons. Beim nominellen zeitlichen U¨berlapp (∆t
= 0 fs) erha¨lt man Seitenba¨nder hoher relativer Intensita¨t.
Abbildung 6.1: Photoelektronenspektren
von Xenon bei laserunterstu¨tzter Photoio-
nisation. Die Ionisation der Xenon Atome
geschieht durch die XUV Pulse von FLASH
(hνxuv = 90 eV, Ixuv ≈ 1013 W/cm2,τxuv ≈
10-20 fs), die Ausbildung von Sei-
tenba¨ndern durch zusa¨tzlich eingestrahlte
NIR Pulse (hνL = hνnir = 1,55 eV),
Inir ≈ 2 · 1012 W/cm2,τnir ≈ 120 fs). Beim
nominellen zeitlichen U¨berlapp (∆t = 0
fs) bilden sich Seitenba¨nder (SB) hoher
relativer Intensita¨t aus (aus [209]).
Das Seitenbandsignal reagiert also sehr sensitiv auf den zeitlichen U¨berlapp der beiden
Pulse und kann daher zur Bestimmung der relativen Ankunftszeit der XUV Pulse von
FLASH benutzt werden. Indem viele Photoelektronenspektren von Xenon aufgenommen
wurden und in diesen jeweils u¨ber die Seitenba¨nder integriert wurde, ist eine Obergrenze
fu¨r den zeitlichen Jitter von 250 fs (RMS) ermittelt worden [209].
Fu¨r ein zeitaufgelo¨stes Pump-Probe Experiment jedoch ist die Bestimmung der relati-
ven Ankunftszeit der XUV Pulse gegenu¨ber den NIR Pulsen fu¨r jeden einzelnen Schuss
von FLASH am Messplatz notwendig. Nur dann ko¨nnen die gewonnen Pump-Probe Da-
ten sortiert und die gemessenen Spektren auf den zeitlichen Jitter korrigiert werden. Zu
diesem Zweck wurde in den in dieser Arbeit vorgestellten XUV-NIR Kreuzkorrelator ein
Aufbau zur Aufnahme von Kreuzkorrelationssignalen basierend auf der laserunterstu¨tzten
Photoionisation integriert. Dieser unterscheidet sich in zwei Punkten von dem in [209]
pra¨sentierten Schema: statt eines kollinearen Aufbaus kreuzen die Pulse von FLASH und
der fokussierten NIR Strahlung einander senkrecht in einem Edelgastarget. Die ande-
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re A¨nderung betrifft die Signalaufnahme: hier wird nicht die Verteilung der kinetischen
Energie der Photoelektronen gemessen, sondern mit Hilfe eines abbildenden Systems fu¨r
Elektronen, der E-Optik, nach Hochpassfilterung eine vergro¨ßerte Abbildung der Wech-
selwirkungszone beider Pulse aufgenommen.
Abbildung 6.2 zeigt eine Prinzipskizze des Aufbaus. Das notwendige Targetgas wird mit
einer Gasdu¨se zugefu¨hrt [Abbildung 4.12]. Die Hochpassfilterung wird durch Anlegen der
Retardierungsspannung Uret an ein feinmaschiges Netz, welches sich unmittelbar vor dem
Elektronendetektor befindet [Abbildung 4.13 (a)], realisiert. Bei geeigneter Wahl von Uret
ko¨nnen einige der aufgrund der laserunterstu¨tzten Photoionisation energetisch modulierten
Photoelektronen [Abbildung 3.30] im Gegensatz zu den Elektronen der Hauptphotolinie
den Hochpassfilter passieren und den Detektor erreichen. Damit kann das Gebiet o¨rtlichen
und zeitlichen U¨berlapps im ortsaufgelo¨sten Bild vom Hintergrund separiert werden.
Abbildung 6.2: Prinzipskizze zum Aufbau
des XUV-NIR Kreuzkorrelators. Die XUV
Pulse von FLASH (lila) und die fokussier-
ten NIR Pulse (rot) werden in einem Ga-
starget vor dem Eintritt in eine E-Optik
(braun) senkrecht zueinander gekreuzt. Mit
der E-Optik wird die Wechselwirkungszone
vergro¨ßert auf einem Elektronendetektor ab-
gebildet. Durch ein feinmaschiges Netzchen
(Hochpassfilter) gelingt die Trennung von
Hauptliniensignal und Seitenbandsignal (aus
[212]).
Wie der Aufbau zur Bestimmung der relativen Ankunftszeit der XUV Pulse genutzt wer-
den kann, zeigt Abbildung 6.3 schematisch. Die beiden Pulse bewegen sich senkrecht
aufeinander zu, wobei das U¨berlappgebiet vor der Eintrittsapertur der E-Optik liegt (a).
Die NIR Strahlung wird in dieser Geometrie auf ein rundes Profil fokussiert, die Halb-
wertsbreite des Gauß’schen Strahlprofils in der Wechselwirkungszone ist ∆xnir ≈ 13 µm
[Abbildung 4.9]. Entlang ihrer Trajektorien gibt es ein Gebiet, in welchem die beiden Pulse
o¨rtlich und zeitlich u¨berlagert sind. In diesem Gebiet wird die Energieverteilung der Pho-
toelektronen aufgrund der laserunterstu¨tzten Photoionisation moduliert (b). Aufgrund des
zeitlichen Jitters wandert das Gebiet o¨rtlichen und zeitlichen U¨berlapps bezogen auf einen
willku¨rlich gewa¨hlten Referenzpunkt von Schuss zu Schuss in der vertikalen Richtung um
∆y = ±c0∆tj auf- und abwa¨rts (c). Da mit dem Hochpassfilter dieses U¨berlappgebiet vom
Hintergrund separiert werden kann, besteht die Aufgabe des Experiments darin, bezogen
auf einen willku¨rlich gewa¨hlten Nullpunkt die Gro¨ße der Verschiebung ∆y aus der Abbil-
dung auf dem Elektronendetektor von Schuss zu Schuss zu messen. Dann la¨sst sich die
Ankunftszeitdifferenz bestimmen nach der Gleichung (Time-to-Space Mapping):
∆tj = ∆y/c0. (6.1)








Abbildung 6.3: Geometrie der XUV-NIR Kreuzkorrelation mit Rundfokus. (a) Der
XUV Puls von FLASH (blau) und der fokussierte NIR Puls (rot) kreuzen einander in einer
Ebene vor dem Eintritt in die E-Optik (die Photoelektronen laufen hier in die Papierebene
hinein). (b) In der Wechselwirkungszone gibt es ein Gebiet (schwarz), in welchem die
beiden Pulse o¨rtlich und zeitlich in einem Edelgastarget u¨berlagert sind. (c) Beide Pulse
haben die Wechselwirkungszone verlassen. Entlang der gemeinsamen Trajektorie wird die
kinetische Energieverteilung der aus dem Edelgas ausgelo¨sten Photoelektronen aufgrund
der Ausbildung von Seitenba¨ndern moduliert. Die o¨rtliche Position des U¨berlappgebiets
entlang der y-Achse ist ein Maß fu¨r die relative Ankunftszeit der beiden Pulse in der
Wechselwirkungszone.
Die Ausbildung von Seitenba¨ndern findet auf einer sehr schnellen Zeitskala statt, so dass
die Zeitauflo¨sung der Messung nicht durch diesen Effekt sondern durch die Pulsla¨ngen
beider Pulse bestimmt sein sollte. Ein langer NIR Puls sorgt fu¨r eine Verschmierung des
Signals in der vertikalen Richtung. Außerdem ha¨ngt die Zeitauflo¨sung von der o¨rtlichen
Auflo¨sung der E-Optik ab. Gelingt eine o¨rtliche Auflo¨sung in der Gro¨ßenordnung von 10
µm, wie Simulationen mit SIMION [185] fu¨r die benutzte E-Optik vorhersagen, dann ist
fu¨r hinreichend kurze Pulse eine zeitliche Auflo¨sung ≤ 50 fs zu erwarten. In der Geometrie
mit Rundfokus ist das Zeitfenster tw gegeben durch die geometrische Ho¨he hxuv des XUV
Pulses von FLASH. Mit hxuv in der Gro¨ßenordnung zwischen typischerweise 300 und 500
µm (festgelegt durch die XUV Fokusabmessungen bzw. Wahl der Eintrittsblende) liegt tw
zwischen 1 ps und 1,7 ps.
Zusa¨tzlich sind auch Kreuzkorrelationsmessungen mit einem NIR Linienfokus mit ∆xnir ≈
270 µm bzw. ∆znir ≈ 11 µm [Abbildung 4.10] durchgefu¨hrt worden. Wie in dieser Fokus-
geometrie die Ankunftszeitmessung der XUV Pulse erfolgt, kann Abbildung 6.4 entnom-
men werden. Der bedeutendste Unterschied zu den Messungen mit Rundfokus ist, dass
das Gebiet o¨rtlichen und zeitlichen U¨berlapps je nach Ankunftzeitdifferenz ∆tj der XUV
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Pulse nun um ∆x entlang der Ausbreitungsrichtung der XUV Strahlung wandert, die
Zeitachse also horizontal verla¨uft. Dementsprechend ist das Zeitfenster der Messung hier
durch ∆xnir gegeben und betra¨gt knapp 1 ps. Das Messen mit den beiden verschiede-
nen Fokusgeometrien ermo¨glicht unter anderem die Untersuchung der Abha¨ngigkeit des
Kreuzkorrelationssignals von der NIR Intensita¨t Inir, die sich zwischen den beiden Fokus-








Abbildung 6.4: Geometrie der XUV-NIR Kreuzkorrelation mit Linienfokus. (a) Der
XUV Puls von FLASH ist in blau und der fokussierte NIR Puls in rot dargestellt. (b)
In der Wechselwirkungszone gibt es ein Gebiet (schwarz), in welchem die beiden Pul-
se o¨rtlich und zeitlich in einem Edelgastarget u¨berlagert sind. (c) Beide Pulse haben
die Wechselwirkungszone verlassen. Die o¨rtliche Position des Kreuzkorrelationssignals
entlang der x-Achse ist ein Mass fu¨r die relative Ankunftszeit der beiden Pulse in der
Wechselwirkungszone.
Unabha¨ngig von der NIR Fokusgeometrie besteht der Signaluntergrund aus den Photo-
elektronen in der hochenergetischen Flanke der Hauptphotolinie, die trotz der gewa¨hlten
Retardierungsspannung den Elektronendetektor erreichen, und sa¨mtliche Photoelektro-
nen mit gro¨ßerer kinetischer Energie als die Elektronen im Seitenband. Letztere ko¨nnen
aus Restgasanregungen, aus Anregungen durch die 2. oder 3. Harmonische der FLASH
Strahlung oder aus XUV induzierten nicht-linearen Ionisationsprozessen stammen. Bei
NIR induzierten ATI Prozessen ist die kinetische Energie der emittierten Photoelektronen
vergleichsweise gering und sie werden durch die Retardierungsspannung mit abgefangen.
XUV induzierte ATI Prozesse sind aufgrund der 1/ω4 - Abha¨ngigkeit [Gleichung (3.28)]
unwahrscheinlich und ihr Beitrag zum Gesamtsignal ist zu < 1% abgescha¨tzt worden [Ka-
pitel 5.4].
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Die Methode der Kreuzkorrelation unter Benutzung der laserunterstu¨tzten Photoionisa-
tion hat gegenu¨ber den anderen eingesetzten Verfahren zur Bestimmung der relativen
Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH [siehe Kapitel 3.3] folgende Vorteile:
• Die Methode ist nicht an spezielle atomare U¨berga¨nge im Atom gebunden und da-
mit potentiell bei beliebigen Photonenenergien bis in den Ro¨ntgenspektralbereich
anwendbar. Prinzipiell sollte sich der Kontrast zwischen dem Hauptliniensignal und
dem auf laserunterstu¨tzter Photoionisation beruhenden Kreuzkorrelationssignal nach
Gleichung (3.32) mit zunehmender Photonenenergie verbessern.
• Die Methode ist nicht invasiv fu¨r beide Pulse und es besteht nicht die Gefahr
einer Zersto¨rung der Probe, wie sie bei den Methoden der Ro¨ntgenreflektion an
nicht-thermisch schmelzenden Festko¨rpern [Kapitel 3.3.3] und der XUV induzierten
A¨nderung der Reflektivita¨t [Kapitel 3.3.4] auftreten kann.
• Die Methode kann - entsprechende Wahl des Detektors vorausgesetzt - bei der vollen
Repetitionsrate der Mikropulse (MHz) arbeiten.
• Das Kreuzkorrelationsexperiment kann direkt am Messplatz beim eigentlichen
Pump-Probe Experiment durchgefu¨hrt werden und somit im Gegensatz zum TEO
Experiment [Kapitel 3.3.2] sa¨mtliche Quellen des zeitlichen Jitter [Abbildung 2.5]
erfassen.
• Gelingt eine ausreichend gute o¨rtliche Auflo¨sung der E-Optik, so ist mit einer deutlich
besseren zeitlichen Auflo¨sung der Ankunftszeitmessungen als beispielsweise bei der
Streakkamera [Kapitel 3.3.1] zu rechnen.
6.2 Charakterisierende Vormessungen
In diesem Kapitel werden Charakterisierungsmessungen pra¨sentiert, welche die Vorausset-
zungen fu¨r die Aufnahme von Kreuzkorrelationssignalen basierend auf laseruntersu¨tzter
Photoionisation zur Ankunftszeitmessung der XUV Pulse von FLASH sind.
6.2.1 Bestimmung der Vergro¨ßerung der E-Optik
Das Prinzip der Messung der relativen Ankunftszeit beruht darauf, dass eine Orts- in eine
Zeitmessung u¨bersetzt wird [Gleichung (6.1)]. Daher ist die Bestimmung der Vergro¨ßerung
M der Abbildung wichtig. Dafu¨r wird eine vergro¨ßerte, scharfe Abbildung eines Eichob-
jekts in der Wechselwirkungszone auf dem Leuchtschirm der E-Optik gemacht. Statt eines
XUV induzierten Signals ko¨nnen die dafu¨r beno¨tigten Elektronen von einer Elektronenka-
none (3kV Glancing Incidence Gun, Eurovac) stammen, welche an dem Flansch gegenu¨ber
der Eingangso¨ffnung der E-Optik [Flansch (12) Abbildung 4.3] angebracht wird. Das Bild
ist somit ein ”Schattenwurf” des Eichobjekts. Abbildung 6.5 zeigt eine solche Abbildung
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fu¨r zwei Eichobjekte. Das eine ist ein TEM - Netz aus Kupfer mit 1000 Linien/Zoll (Ma-
schenweite: 25,4 µm, Transmission: 58%, Stegbreite: 6 µm, Plano), das andere TEM -
Parallelstege aus Kupfer mit 200 Linien/Zoll (Stegbreite: 45,6 µm, Stegabstand: 85 µm,
Plano).
Abbildung 6.5: ”Schattenwu¨rfe” verschiedener Eichobjekte aufgenommen auf dem
Leuchtschirm der E-Optik. (a) Eichobjekt: TEM - Netz aus Kupfer mit 1000 Linien/Zoll.
Kinetische Startenergie der Elektronen: Ekin,0 = 100 eV. Die Bildgro¨ße ist durch die ef-
fektive Fla¨che der MCP vorgegeben. (b) Eichobjekt: TEM - Parallelstege aus Kupfer mit
200 Linien/Zoll. Ekin,0 = 40 eV. (c) Messung wie in (b) mit Ekin,0 = 17 eV.
In Abbildung 6.5 (a) sind gut die Ra¨nder der effektiven Fla¨che der MCP zu sehen. Da
der Durchmesser dieser Fla¨che (14,5 mm) ebenso bekannt ist wie die Abmessungen der
abgebildeten Eichobjekte, kann die Vergro¨ßerung bestimmt werden. Bei den beiden TEM
- Eichobjekten ist eine von der kinetischen Startenergie der Elektronen abha¨ngige Ver-
gro¨ßerung von M ≈ 18 - 23 bestimmt worden. Da die elektrischen Potentiale an den
Linsenelementen entsprechend der kinetischen Startenergie linear skaliert werden, sollte
die Vergro¨ßerung eigentlich unabha¨ngig von der Startenergie der Elektronen sein. Die im
Experiment beobachtete Abha¨ngigkeit der Vergro¨ßerung von Ekin,0 sollte in den nach der
Kompensation noch verbliebenen magnetischen Streufeldern begru¨ndet liegen.
Es ist zu beachten, dass die Winkeldivergenz des Elektronenstrahls aus der Elektronen-
kanone (angegebener Strahldurchmesser ∼ 0,5 mm) deutlich kleiner ist als die der Elek-
tronen bei der Emission aus dem Edelgas im Wechselwirkungsvolumen. U¨ber die Bild-
feldkru¨mmung ko¨nnte das einen Einfluss auf die Vergro¨ßerung haben. Daher muss die
bestimmte Vergro¨ßerung durch einen Vergleich mit dem XUV Ionisationskanal bekannter
Ho¨he [Abbildung 4.17 (a)] u¨berpru¨ft werden.
6.2.2 Optimierung der E-Optik und Bestimmung der o¨rtlichen
Auflo¨sung
Wa¨hrend zur Bestimmung der Vergro¨ßerung der E-Optik Elektronen der Elektronenkano-
ne benutzt werden ko¨nnen, ist dies zur Optimierung der Abbildung und zur nachfolgenden
Bestimmung der o¨rtlichen Auflo¨sung nicht mo¨glich. Die deutlich kleinere Winkeldivergenz
der Elektronenkanone fu¨hrt dazu, dass deren Strahlen weniger von Abbildungsfehlern, ins-
1266. KREUZKORRELATION DURCH LASERUNTERSTU¨TZTE SEITENBANDERZEUGUNG AN FREIEN ATOMEN
besondere der spha¨rischen Abberation, betroffen sind [Abbildung 3.33]. Folglich kann nur
ein XUV induziertes Signal zur Optimierung der E-Optik Einstellungen benutzt werden.
Abbildung 6.6 zeigt Ionisationskana¨le erzeugt beim Durchtritt der XUV Strahlung durch
ein Neon Target. Die Messungen fanden statt an der unfokussierten Beamline BL3 mit
hνxuv = 38,4 eV, d.h. Ekin,0 = hνxuv − IP1(Ne) ≈ 17 eV. Als Eintrittsapertur fu¨r die XUV
Strahlung wird der 125 x 500 µm2 Spalt benutzt. Die dargestellten Bilder werden erzeugt
durch Mittelung u¨ber 200 Einzelmessungen, jeweils erzeugt durch einen XUV Puls. Die Bil-
der in Abbildung 6.6 unterscheiden sich von oben nach unten dadurch, dass Winkelblenden
verschiedener Gro¨ßen in die Fokalebene der E-Optik [Abbildung 4.11] gefahren werden.
Beim linken Bild ist jeweils der volle Ionisationskanal zu sehen, wa¨hrend beim rechten Bild
die scharfe Kante einer Edelstahlplatte von oben in den XUV Strahl gefahren worden ist.
Dies geschieht mit einer Linearfu¨hrung, die an einem der 45◦ Flansche der Wechselwir-
kungskammer [Flansch (17) in Abbildung 4.3] befestigt ist. Im ortsaufgelo¨sten Bild taucht
ein konstanter Untergrund durch XUV induzierte Emission von Festko¨rperelektronen aus
der Kante auf. Diese Elektronen jedoch haben eine kinetische Energie von nur wenigen eV
und bereits durch das Anlegen einer geringen Retardierungsspannung kann dieser Unter-








Abbildung 6.6: Abbildung des Ionisations-
kanals der XUV Pulse von FLASH an der
BL3 (Ixuv ≈ 7 · 105 W/cm2) beim Durch-
tritt durch ein Ne Target (pNe = 4, 7 · 10−5
mbar). Die XUV Eintrittsapertur ist jeweils
ein 125 x 500 µm2 Spalt. Die Bilder werden
erhalten durch Mittelung u¨ber 200 Einzelbil-
der, jeweils erzeugt durch einen XUV Puls
mit nmikro = 30.
6.2. CHARAKTERISIERENDE VORMESSUNGEN 127
Die geometrische Ho¨he des XUV Strahls in derWechselwirkungszone ist durch die Ho¨he des
Eintrittsspalts gegeben. Mit Hilfe der fu¨r 17 eV ermittelten Vergro¨ßerung unter Benutzung
der Elektronen der Elektronenkanone [Abbildung 6.5 (c)] kann die absolute geometrische
Ho¨he hKanal des Ionisationskanals in Abbildung 6.6 bestimmt werden. Es scheint auf den
ersten Blick so, als sei hKanal bei vollem Loch ohne Winkelblende [Abbildung 6.6 (a)]
kleiner als mit Winkelblende. Das ist aber nicht der Fall, nur die Elektronendichte ist ohne
Winkelblende an der oberen Kante geringer als im Rest des Ionisationskanals. Bei allen
Bildern ergibt sich hKanal ≈ 525 µm. Dieser Wert stimmt bis auf 5 % mit der geometrischen
Ho¨he des XUV Pulses festgelegt durch die Ho¨he des Eintrittsspaltes u¨berein. Dies zeigt,
dass die Bestimmung der Vergro¨ßerung M mit Hilfe der Elektronenkanone eine ada¨quate
Methode ist.
Mit Winkelblenden sollte eine deutlich bessere o¨rtliche Auflo¨sung zu erzielen sein [Kapitel
4.4]. Einen Vorteil der Winkelblenden sieht man schon auf den ersten Blick: wa¨hrend bei
der Messung ohne Winkelblende und mit der 1 mm Winkelblende die Signalintensita¨t auf
der rechten Seite des Kanals konzentriert ist [Abbildung 6.6 (a) und(b)], was dem Einfluss
von magnetischen Feldern zugeschrieben wird [Gleichung (3.46)], ist die Dichtverteilung
bei den beiden kleineren Blenden deutlich homogener. Ein Nachteil der Winkelblenden ist,
dass die Signalintensita¨t im Vergleich zur Messung mit dem vollen Loch deutlich reduziert
wird. Diese Tatsache ist in der Abbildung 6.6 nicht erkennbar, weil die Messungen bei
kleinen Winkelblenden zur Erzielung eines ausreichenden Kontrasts bei etwas ho¨heren
Spannungen UMCP und ULS durchgefu¨hrt wurden.
Das Auflo¨sungsvermo¨gen der E-Optik kann bestimmt werden, indem bei den Bildern der
Ionisationskana¨le mit abschneidender Kante Schnitte senkrecht zum Ionisationskanal ge-
macht werden. Die Richtung der Schnittlinie s ist in Abbildung 6.6 mit einem Pfeil sym-
bolisiert. In Abbildung 6.7 sind die so erhaltenen Intensita¨tsprofile zu sehen.
Als Maß fu¨r das Auflo¨sungsvermo¨gen der E-Optik dient die Kantenscha¨rfe, d.h. die Kan-
tenbreite sk bis die Signalintensita¨t entlang s von 10% ihres Maximalwertes auf 90% gestie-
gen ist. Die Messungen sind zur Vergleichbarkeit der Kantenscha¨rfe auf 1 normiert worden.
Die vordere Anstiegsflanke ist entscheidend, da hier der Kontrast durch die abschneidende
Kante erzeugt wird.
Es werden folgende Kantenbreiten bestimmt:
• sk ≈ 50 µm fu¨r 0,3 mm Blende [≡ 165 fs]
• sk ≈ 65 µm fu¨r 0,7 mm Blende [≡ 215 fs]
• sk ≈ 120 µm fu¨r 1,0 mm Blende [≡ 400 fs]
• sk ≈ 130 µm fu¨r 6,0 mm Blende [≡ 435 fs]
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Abbildung 6.7: Normierte Intensita¨tsprofile senkrecht zum Ionisationskanal entlang der
in Abbildung 6.6 eingezeichneten Schnittlinien bei verschiedenen Winkelblenden zur Be-
stimmung der Kantenscha¨rfe. Bei der vorderen Signalflanke wird der Kontrast durch die
abschneidende Kante erzeugt. Der Nullpunkt der La¨ngenskala ist in den Wendepunkt der
ansteigenden Flanken gelegt worden.
Offensichtlich kann durch den Einsatz der Winkelblenden das Auflo¨sungsvermo¨gen der E-
Optik deutlich verbessert werden. Die maximale o¨rtliche Auflo¨sung wird zu ∼ 50 µm be-
stimmt, was einer Zeitauflo¨sung von ≈ 165 fs entspricht. Dieser Wert liegt um einen Faktor
∼ 5 u¨ber dem Wert, den die Simulation mit SIMION vorhersagt. Diese Abweichung wird
den nicht kompensierten magnetischen Streufeldern sowie der begrenzten Scha¨rfentiefe
der E-Optik (das Quellvolumen ist mit 125 µm zu tief) zugeschrieben. Außerdem ist der
ermittelte Wert der o¨rtlichen Auflo¨sung eine Obergrenze. Da es sich um eine Mittelung
von 200 Bildern handelt, kann schon ein leicht o¨rtlich fluktuierendes Signal eine Ver-
schmierung der ansteigenden Flanke zur Folge haben. Die o¨rtliche Auflo¨sung fu¨r einzelne
Schu¨sse von FLASH, welche sich aufgrund des geringen Kontrastes in den Einzelbildern
nicht bestimmen la¨sst, sollte daher besser sein. Die Messungen zeigen insbesondere, dass
die Zeitauflo¨sung der Methode durch die o¨rtliche Auflo¨sung und nicht durch die Pulsdauer
des la¨ngeren NIR Pulses begrenzt sein wird.
6.2.3 Test des Energiefilters
Messungen, bei denen das Elektronensignal auf dem Leuchtschirm als Funktion der Retar-
dierungsspannung aufgenommen wird, werden im folgenden als Retardierungskurven
bezeichnet. Eine solche Messung zeigt Abbildung 6.8. Mit den XUV Pulsen von FLASH
an der unfokussierten Beamline BL3 wird ein Ionisationskanal gema¨ss Abbildung 4.17 (a)
aufgenommen. Ein geeignetes ROI um diesen Kanal liefert das Elektronensignal.
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Abbildung 6.8: Retardierungskurve fu¨r
Krypton erhalten mit der unfokussierten
XUV Strahlung von FLASH [hνxuv = 38,4
eV, Ixuv ≈ 7 · 105 W/cm2, nmicro = 30 bei
νmikro = 1 MHz] bei Benutzung des 125 x
500 µm2 Spalts ohne NIR Pulse. Jeder Mes-
spunkt ist der Mittelwert u¨ber 50 Einzelmes-
sungen jeweils erzeugt durch einen Makro-
puls. In rot ist die ermittelte Photolinie ein-
gezeichnet. Der gru¨ne vertikale Strich zeigt
die erwartete Lage des ersten Seitenbandes
[Gleichung (3.29)].
DE =0,95 eVkin
Nur Photoelektronen mit Ekin,0 > |Uret| ko¨nnen den Detektor erreichen. Somit entspricht
die Ableitung der Retardierungskurve der Photolinie. Bei Krypton stammen die Elektro-
nen aus der 4p Schale, die kinetische Energie sollte daher Ekin(Kr) = hνxuv − IP1(Kr) ≈
24 eV sein. Das ist in guter U¨bereinstimmung mit der ermittelten Photolinie, welche in
Abbildung 6.8 in rot zu sehen ist. Der vertikale gru¨ne Strich markiert die erwartete Posi-
tion des ersten Seitenbands, dessen Abstand zum Maximum der Hauptphotolinie hνnir =
1,55 eV [Gleichung (3.29)] betra¨gt. Da die Halbwertsbreite der Photolinie ∆Ekin < 1 eV
ist, kann man sie vom Seitenbandsignal trennen. Der Aufbau aus den beiden Netzen ist
somit ein geeigneter Energie-Hochpassfilter.
Die Retardierungskurve in Abbildung 6.8 offenbart auch, dass das Signal der Hauptphoto-
linie in der Umgebung des ersten Seitenbandes nicht Null ist. Daher muss fu¨r nachfolgende
Kreuzkorrelationsmessungen der Wert Uret der Gegenspannung so gewa¨hlt werden, dass
einerseits der XUV induzierte Untergrund mo¨glichst gering ist, man sich aber andererseits
noch so weit unterhalb des ersten Seitenbandes befindet, dass man dieses Signal vollsta¨ndig
erfassen kann. Der so bestimmte optimale und bei Kreuzkorrelationsmessungen fest ein-
gestellte Wert der Retardierungsspannung wird mit Uret,opt bezeichnet.
Wichtig ist die Wahl eines geeigneten Targetgases. Bei hνxuv ≈ = 38 eV besitzt die 2p
Schale von Neon einen ho¨heren Wirkungsquerschnitt σ(1) als die 4p Schale des Kryptons
(vergleiche Abbildungen 9.1 und 9.2). Daher ko¨nnte man vermuten, dass Neon bei dieser
Photonenenergie das bessere Targetgas wa¨re. Jedoch beobachtet man bei der benutzten
Photonenenergie fu¨r Neon bei Uret,opt einen deutlich gro¨ßeren XUV induzierten Unter-
grund. Daher wird fu¨r alle Messungen mit der unfokussierten XUV Strahlung Krypton als
Targetgas eingesetzt.
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6.3 Kreuzkorrelationsmessungen mit unfokussierter XUV
Strahlung
Die Kreuzkorrelationsmessungen mit der unfokussierten XUV Strahlung sind an der Beam-
line BL3 durchgefu¨hrt worden. Hierbei sind die beiden Fokusgeometrien mit Linienfokus
und Rundfokus zum Einsatz gekommen. Die Pulsstruktur der NIR Strahlung ist in beiden
Fa¨llen die selbe wie bei den XUV Pulsen von FLASH.
Vor der Aufnahme eines Kreuzkorrelationssignals mu¨ssen alle notwendigen charakterisie-
renden Vormessungen erfolgt sein. Neben der Sicherstellung des o¨rtlichen U¨berlapps von
XUV und NIR Pulsen im Sollabstand zur E-Optik und der zeitlichen Vorjustage der beiden
Pulse mit Hilfe der Zeitsonde, sind dies insbesondere die Optimierung der o¨rtlichen Ab-
bildung der E-Optik sowie die Ermittlung der optimalen Retardierungsspannung Uret,opt.
6.3.1 Parameter der unfokussierten XUV Strahlung
Die Messungen an der BL3 sind bei den folgenden XUV Parametern durchgefu¨hrt worden:
• Wellenla¨nge λxuv ≈ 32,4 nm.
• Pulsenergie Exuv ≤ 15 µJ.
• νmakro = 5 Hz.
• Wenn nicht explizit anders gesagt, dann ist nmikro = 30 mit νmikro = 1 MHz.









Abbildung 6.9: Typisches Spektrum der
unfokussierten Strahlung von FLASH mit
nmicro = 50, erhalten durch Mittelung u¨ber
10 Pulse. Der Gaußfit (rot) hat sein Maxi-
mum bei hνxuv= 38,3 eV.
Das XUV Strahlprofil am Experiment ist ein Gaußprofil mit ≈ 10 mm Halbwertsbreite.
Allerdings sind sa¨mtliche Messungen an der BL3 mit dem 125 x 500 µm2 Eintrittsspalt
durchgefu¨hrt worden. Die transmittierte Energie la¨sst sich durch Integration des Gauß-
profils u¨ber die o¨rtliche Ausdehnung des Eintrittsspaltes abscha¨tzen. Nimmt man an, das
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zeitliche Profil sei gaußfo¨rmig mit einer Pulsdauer von 25 fs (FWHM) [15] und die Ein-
trittsblende sei zentral im FEL Strahl positioniert, so ist die abgescha¨tzte Intensita¨t nach
Gleichung (9.4) Ixuv ≈ 7 · 105 W/cm2. Es kommt allerdings von Schuss zu Schuss inner-
halb des XUV Strahlprofils zu ortsabha¨ngigen Intensita¨tsschwankungen. Dies fu¨hrt zu
einem Fehler bei der Bestimmung der durch den Eintrittsspalt transmittierten Energie.
Die Gas Monitor Detektoren [Abbildung 3.9] sind nicht sensitiv auf diese Schwankungen,
da die Messung der Pulsenergie innerhalb der Beamline stattfindet, wo der volle XUV
Strahl zur Verfu¨gung steht. Die Online Normierung [Kapitel 4.9.3] beru¨cksichtigt diese
Schwankungen, da die Messung der Pulsenergie hinter der XUV Eintrittsblende stattfin-
det. Allerdings stand sie bei den Messungen mit der unfokussierten XUV Strahlung noch
nicht zur Verfu¨gung.
6.3.2 Detektion des Kreuzkorrelationssignals bei mehreren Mikropulsen
pro Makropuls
Linienfokus
Abbildung 6.10 (a) zeigt einen Delayscan, d.h. das Elektronensignal auf dem Leucht-
schirm als Funktion des zeitlichen Delays ∆t zwischen den XUV Pulsen von FLASH und
den NIR Pulsen bei Krypton als Targetgas. Der Wert von 0 ps entspricht dem aus der
Zeitsondenmessung ermittelten Wert des optimalen zeitlichen U¨berlapps von XUV und
NIR Pulsen.
Innerhalb eines Scanbereichs von ± 10 ps um den Nullpunkt kommt es zu einem Anstieg
des Signals. Dabei handelt es sich um das gesuchte Kreuzkorrelationssignal, basierend auf
der laserunterstu¨tzten Photoionisation mit der Ausbildung von Seitenba¨ndern. Im Maxi-
mum dieses Signals liegt optimaler zeitlicher U¨berlapp beider Pulse vor. In diesen Punkt
wird der Nullpunkt einer neuen Zeitskala ∆tD gelegt. Der Gaußfit an die Messdaten (rot)
hat eine Halbwertsbreite von ∆tD,FWHM ∼ 1,6 ps. Dieser Wert ist gro¨ßer als das nominelle
Zeitfenster von ∼ 1 ps. Die Messkurve ist eine Faltung der zeitabha¨ngigen Intensita¨tsprofile
beider Pulse [Gleichung (2.1)] und der u¨ber 30 Mikropulse gemittelten Ankunftszeitdiffe-
renz ∆tj der XUV Pulse. Daher kann die gemessene Halbwertsbreite als Obergrenze fu¨r
den zeitlichen Jitter angesehen werden.
Eine Besta¨tigung, dass dieses Signal das gesuchte Kreuzkorrelationssignal ist, findet sich
in Abbildung 6.10 (b). Bei konstantem Delay ∆tD = 0 ps ist eine deutliche Differenz zwi-
schen dem Signal mit und ohne NIR Pulse zu erkennen. Diese Signalerho¨hung beobachtet
man nicht fu¨r ∆tD = 7 ps. Die angegebenen Intensita¨tswerte sind aus der Mittelung u¨ber
200 Einzelmessungen mit jeweils 30 Mikropulsen erhalten worden. Sowohl das XUV indu-
zierte Untergrundsignal als auch das eigentliche Messsignal bei U¨berlagerung beider Pulse
schwankt um einen Mittelwert. Die Ursache dafu¨r sind Schwankungen der XUV Intensita¨t.
In den Abbildungen 6.10 (a) und (b) ist neben dem Elektronensignal auch die absolute
Zahl der detektierten Elektronen angegeben. Diese ist u¨ber eine so genannte Blob Ana-
lyse abgescha¨tzt worden. Die Methode funktioniert folgendermaßen: ein Elektron, welches






Abbildung 6.10: Kreuzkorrelationssignal erhalten bei U¨berlagerung der XUV Pulse von
FLASH (hνFEL ≈ 38 eV, Ixuv ≈ 7 · 105 W/cm2) und der NIR Pulse (Linienfokus, Inir ≈
3 · 1012 W/cm2) bei Krypton als Targetgas (pKr = 1, 2 · 10−5 mbar). Die Messungen wer-
den durchgefu¨hrt mit nmikro = 30 und νmakro = 5 Hz bei Uret,opt und ohne Winkelblende
in der E-Optik. (a) Delayscan. Jeder Messpunkt wird durch einen Makropuls erzeugt.
∆t = 0 ps entspricht dem mit der Zeitsonde bestimmten zeitlichen Nullpunkt. Die Si-
gnalerho¨hung beruht auf der laserunterstu¨tzten Photoionisation, ihr Maximum liegt bei
∆tD = 0 ps. Neben dem Elektronensignal ist auch die absolute Zahl detektierter Elek-
tronen aufgetragen. Der Gaußfit an die Messwerte (rot) hat eine Halbwertsbreite von
∆tD,FWHM ∼ 1,6 ps. (b) Signalunterschied zwischen Messungen mit NIR Laser an/aus
bei ∆tD = 0 ps und ∆tD = 7 ps. Die Messwerte ergeben sich aus einer Mittelung u¨ber
200 Einzelmessungen jeweils erzeugt durch einen Makropuls. Die Fehlerbalken geben die
ermittelten Standardabweichungen an. (c) Blob Analyse zur Umrechnung des Elektro-
nensignals in die absolute Zahl detektierter Elektronen auf dem Leuchtschirm.
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an einem bestimmten Ort auf die MCP fa¨llt, wird vervielfacht und erzeugt an entsprechen-
der Stelle auf dem Leuchtschirm einen Leuchtpunkt, einen so genannten ”Blob”. Bei nicht
zu hoher Zahl einfallender Elektronen ist die Anzahl der Blobs proportional zum mittleren
Pixelwert auf der Kamera, d.h. zum Elektronensignal. Ob ein Helligkeitspunkt auf dem
Schirm als Signalelektron geza¨hlt wird oder nicht, wird u¨ber eine Schwellwerteinstellung
in der Auswertesoftware festgelegt. Wird das Elektronensignal als Funktion der geza¨hlten
Blobs aufgetragen, so kann durch einen linearen Fit an die ermittelten Daten die absolu-
te Zahl der Signalelektronen bestimmt werden. Da fu¨r eine gro¨ßere Zahl an einfallenden
Elektronen die Blob Regionen u¨berlappen, kann fu¨r diese Signale die absolute Elektronen-
zahl nur durch Extrapolation abgescha¨tzt werden. Voraussetzung fu¨r diese Abscha¨tzung
ist die Linearita¨t zwischen dem Elektronensignal und der Zahl der Blobs auch bei gro¨ßerer
Elektronenzahl. Abbildung 6.10 (c) zeigt die Blob Analyse fu¨r das Kreuzkorrelationssignal
aus (a). Die Genauigkeit der Methode ist dadurch begrenzt, dass die Zahl der Elektronen,
die ein Blob auf dem Leuchtschirm erzeugen, nicht eindeutig bestimmt werden kann. So
kann dieser Helligkeitspunkt von einem oder von mehreren Elektronen stammen, die die
MCP an nahe beieinander liegenden Punkten treffen. Außerdem ist die Dunkelza¨hlrate
der MCP zu beru¨cksichtigen.
Die in Abbildung 6.10 (a) beobachtete Signalerho¨hung wird der laserunterstu¨tzten Pho-
toionisation zugeschrieben. Abbildung 6.11 (a) zeigt solche Retardierungskurven fu¨r Kryp-
ton. Die NIR induzierte Signalerho¨hung ist der Beweis fu¨r laserunterstu¨tzte Photoionisa-
tion.
(a) (b)
Abbildung 6.11: Messungen zur Verifikation des Seitenbandsignals. Die Signale werden
erhalten mit den XUV Pulsen von FLASH (hνFEL ≈ 38 eV, Ixuv ≈ 7 · 105 W/cm2) und
den NIR Pulsen (Linienfokus, Inir ≈ 3 · 1012 W/cm2) mit nmikro = 30 und νmakro = 5
Hz ohne Winkelblende bei Krypton als Targetgas (pKr = 1, 1 · 10−5 mbar). (a) Retardie-
rungskurve fu¨r Krypton mit (rot) und ohne (schwarz) NIR Pulse. Man sieht eine NIR
induzierte Erho¨hung des Signals. (b) Abha¨ngigkeit des Differenzsignals bei Uret,opt vom
Winkel θ zwischen Polarisationsrichtung der NIR Strahlung und Ausbreitungsrichtung
der Photoelektronen. Das Signal hat sein Maximum bei 0◦.
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Der winkelabha¨ngige Wirkungsquerschnitt fu¨r laserunterstu¨tzte Photoionisation ist ∝ cos
θ, wobei θ der Winkel zwischen Polarisationsrichtung der NIR Strahlung und der Aus-
breitungsrichtung der Photoelektronen (z-Achse) ist [Gleichung (3.32)]. Abbildung 6.11
(b) zeigt das gemessene Signal als Funktion von θ. Die Variation des Winkels wird durch
Drehung der NIR Polarisationsrichtung mit einer λ/4 - Platte und einem Polarisator im
Laserlabor vollzogen. Die Polarisationsrichtung am Experiment wird mit einem weiteren
Polarisator und einer Photodiode u¨berpru¨ft. Bei verschiedenen Winkeln θ werden jeweils
die Signalintensita¨ten mit und ohne NIR Pulse aufgenommen und die Messwerte anschlie-
ßend voneinander subtrahiert. Das Signal ist wie erwartet maximal bei θ ≈ 0◦.
Rundfokus
Durch die Benutzung des Rundfokus mit einer Halbwertsbreite des gaußschen Strahl-
profils von ≈ 13 µm wird gegenu¨ber dem Linienfokus eine ho¨here Intensita¨t von Inir ≈
1, 9 · 1013 W/cm2 erzielt. Damit sollte nach Gleichung (3.32) eine effizientere Seitenban-
derzeugung mo¨glich sein. Bei dieser Intensita¨t wird ein NIR induziertes MPI Signal beob-
achtet [Abbildung 4.15] und zur zeitlichen Komprimierung der NIR Pulse [Abbildung 4.16]
eingesetzt werden. Aufgrund ihrer geringen kinetischen Energien werden diese MPI Elek-
tronen aber durch die Gegenspannung Uret,opt mit abgefangen und liefern keinen sto¨renden
Untergrundbeitrag zum Kreuzkorrelationssignal.
Abbildung 6.12 zeigt Kreuzkorrelationsmessungen erzeugt durch die XUV Pulse von
FLASH und die NIR Pulse mit Rundfokus bei Krypton als Targetgas. In (a) ist ein
Delayscan zu sehen. Das Signal weist eine NIR induzierte Signalerho¨hung aufgrund der
laserunterstu¨tzten Photoionisation auf. Sie hat ihr Maximum bei ∆tD = 0 ps, wa¨hrend
fu¨r ∆tD = 5 ps keine Signalerho¨hung zu beobachten ist [Abbildung 6.12 (b)]. Die an die
Messwerte des Delayscans angefittete Gaußfunktion (rot), hat eine Halbwertsbreite von
∆tD,FWHM ∼ 2,3 ps und ist damit knapp 1,5 mal so groß wie bei den Kreuzkorrelations-
messungen mit NIR Linienfokus [Abbildung 6.10 (a)]. Dieser Faktor ist etwas kleiner als
der Faktor von ∼ 1,8 ps, um den das Zeitfenster bei der Messung mit dem Rundfokus
aufgrund der gedrehten Zeitachse gro¨ßer sein sollte.
In Abbildung 6.12 (c) ist eine Retardierungskurve von Krypton mit und ohne NIR Pulse
gezeigt. Wegen der laserunterstu¨tzten Photoionisation kommt es zu einer NIR induzierten
Signalerho¨hung. Offensichtlich ist die absolute Zahl der Seitenbandelektronen im Vergleich
zu den entsprechenden Retardierungskurven mit Linienfokus gro¨ßer [vgl. mit Abbildung
6.11 (a)]. Des Weiteren beobachtet man fu¨r Gegenspannungen Uret > 26 V noch eine
NIR induzierte Signalerho¨hung, was auf die Existenz von ho¨heren Seitenba¨ndern ns >1
hindeutet. Zur U¨berpru¨fung dessen wird die Ableitung des Differenzsignals aus (c) als
Funktion der Retardierungsspannung aufgetragen. Das Ergebnis ist in Abbildung 6.12 (d)
in rot eingezeichnet. Die erwartete Lage der ersten beiden Seitenba¨nder ist mit gru¨nen
Pfeilen markiert. Man erkennt das erste Seitenband deutlich und das zweite Seitenband
schwach.




Abbildung 6.12: Kreuzkorrelationssignal erhalten bei U¨berlagerung der XUV Pulse
von FLASH (hνFEL ≈ 38 eV, Ixuv ≈ 7 · 105 W/cm2) und der NIR Pulse (Rundfokus,
Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2) bei Krypton als Targetgas (pKr = 7, 5 · 10−6 mbar). Die Mes-
sungen werden durchgefu¨hrt mit nmikro = 30 und νmakro = 5 Hz bei Uret,opt und ohne
Winkelblende in der E-Optik. (a) Delayscan. Jeder Messpunkt wird durch einen Makro-
puls erzeugt. Die Signalerho¨hung beruht auf der laserunterstu¨tzten Photoionisation, ihr
Maximum liegt bei ∆tD = 0 ps. Zusa¨tzlich ist die absolute Zahl detektierter Elektronen
erhalten u¨ber eine Blob Analyse eingetragen. Der Gaußfit an die Messwerte (rot) hat eine
Halbwertsbreite von ∆tD,FWHM ∼ 2,3 ps. (b) Signalunterschied zwischen Messungen mit
NIR Laser an/aus bei ∆tD = 0 ps und ∆tD = 5 ps. Die Messwerte ergeben sich aus einer
Mittelung u¨ber 200 Einzelmessungen jeweils erzeugt durch einen Makropuls. Die Feh-
lerbalken geben die ermittelten Standardabweichungen an. (c) Retardierungskurve fu¨r
Krypton ohne (schwarz) und mit (rot) NIR Pulsen. Die Signalerho¨hung mit NIR Strah-
lung beruht auf der laserunterstu¨tzten Photoionisation. (d) Das Differenzsignal fu¨r die
Messung aus (c) ist in schwarz dargestellt. Die Ableitung dieses Signals (rot) entspricht
dem Seitenbandspektrum. Die gru¨nen Pfeile geben die erwartete Lage der ersten beiden
Seitenba¨nder an, die Fehlerbalken sind in schwarz eingezeichnet.
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6.3.3 Abscha¨tzung der Effizienz der Seitenbanderzeugung
Linienfokus
Abbildung 6.11 ist zu entnehmen, dass das Seitenbandsignal von ∼ 10 Elektronen gebil-
det wird. U¨ber die Blob Analyse in Abbildung 6.10 (c) kann die Zahl der Elektronen,
die bei |Uret| < |Uret,opt| auf den Leuchtschirm treffen, durch Extrapolation zu ∼ 3500
abgescha¨tzt werden. Damit weist das Seitenbandsignal eine relative Intensita¨t von nur
∼ 0,3 % bezogen auf die Hauptphotolinie auf. Trotz a¨hnlicher Intensita¨t Inir betra¨gt die
relative Seitenbandintensita¨t nur etwa 1/100 des Werts bei den Kreuzkorrelationsexperi-
menten mit kollinearem Aufbau, wo fu¨r Xenon bei hνxuv = 90 eV und Ixuv ≈ 1013 W/cm2
relative Seitenbandintensita¨t von > 20 % detektiert worden sind [Abbildung 6.1]. Diese
starken Unterschiede sollten zum einen an den unterschiedlichen XUV Parametern liegen
[Gleichung (3.32)]. Der entscheidende Punkt du¨rfte allerdings die Geometrie sein: in dem
aktuellen Aufbau mit senkrecht gekreuzten Strahlen la¨sst sich aus den Abmessungen des
XUV Kanals und des NIR Fokus abscha¨tzen, dass nur aus ∼ 1/40 des Gesamtvolumens
u¨berhaupt energetisch modulierte Seitenbandelektronen emittiert werden ko¨nnen. Aber
auch entlang des Gebiets potentiellen o¨rtlichen U¨berlapps von XUV und NIR Pulsen fin-
det aufgrund des begrenzten zeitlichen U¨berlapps beider Pulse nur in einem Bruchteil
laserinduzierte Photoionisation statt. Damit ist die im Vergleich zum kollinearen Aufbau
sehr geringe relative Intensita¨t des Seitenbandsignals versta¨ndlich.
Rundfokus
Man sieht in Abbildung 6.12 (d), dass das Seitenbandsignal von ∼ 20 Elektronen gebil-
det wird. Gegenu¨ber dem Linienfokus ist damit die absolute Zahl der Seitenbandelektro-
nen verdoppelt worden. Aus der Blob Analyse wird durch Extrapolation die Absolutzahl
der Elektronen, die bei |Uret| < |Uret,opt| auf den Leuchtschirm gelangen, zu ∼ 500 ab-
gescha¨tzt. Das ist ein Faktor von 7 weniger als bei den Messungen mit Linienfokus. Dies
liegt an der unterschiedlichen Gasdichte in der Wechselwirkungszone bei beiden Messun-
gen, unterschiedlicher Wahl der ROI und an verschiedenen Spannungen UMCP und somit
unterschiedlicher Versta¨rkung der Signale. Die relative Intensita¨t des Seitenbandsignals be-
zogen auf die Hauptphotolinie ist dann ∼ 4 %. Dieser Wert liegt etwa eine Gro¨ßenordnung
u¨ber dem entsprechenden Wert beim Linienfokus (∼ 0,3 %), obwohl das Volumen, welchem
energetisch modulierte Seitenbandelektronen entstammen ko¨nnen, aufgrund der sta¨rkeren
Fokussierung noch kleiner ist. Dies liegt an der effizienteren Seitenbanderzeugung auf-
grund der ho¨heren Intensita¨t Inir [Gleichung (3.32)]. Des Weiteren kann in diesem Fall
eine kleinere ROI um das Kreuzkorrelationssignal gesetzt werden.
6.3. KREUZKORRELATIONSMESSUNGEN MIT UNFOKUSSIERTER XUV STRAHLUNG 137
6.3.4 Abscha¨tzung der absoluten Zahl der Elektronen im Wechselwir-
kungsvolumen
Mit der u¨ber die Blob Analyse abgescha¨tzten Absolutzahl der Elektronen, die auf dem
Leuchtschirm auftreffen, la¨sst sich grob auf die Zahl der im Wechselwirkungsvolumen
emittierten Elektronen zuru¨ckrechnen. Folgendes wird dabei beru¨cksichtigt:
• Detektionseffizienz der MCP: fu¨r diese wird ein Wert von ≈ 50 % angenommen [189].
• Versta¨rkung der MCP: diese wird aus Herstellerangaben [Hamamatsu] grob ab-
gescha¨tzt.
• Wahl der ROI
• Winkelabha¨ngigkeit der Ionisation: es ko¨nnen nur Elektronen in die E-Optik gelan-
gen, die in ein Raumelement unter dem O¨ffnungswinkel 2α in Richtung der E-Optik
emittiert werden. Der Akzeptanzwinkel α wird dabei aus dem Abstand zwischen
Wechselwirkungszone und E-Optik Eintritt und dem Durchmesser der Eintrittsap-
pertur zu ∼ ± 13,5◦ bestimmt. Wa¨re die Photoemission isotrop, so wu¨rde folglich ein
Anteil von 7,5 % aller in der Wechselwirkungszone emittierten Photoelektronen in die
E-Optik gelangen. Tatsa¨chlich aber ist die Photoemission anisotrop, was durch den
Asymmetrieparameter β quantitativ erfasst wird [Kapitel 3.4.1]. Durch Integration
von Gleichung (3.17) u¨ber den angegebenen Akzeptanzwinkel bzw. u¨ber den vollen
Raumwinkel erha¨lt man den von β abha¨ngigen Anteil der Photoelektronen, der in die
E-Optik gelangt, bezogen auf die gesamte Emission zu Eβ=(1−0, 48·β)/(1+1, 86·β).
• Transmission der E-Optik : eine Simulation mit SIMION zeigt, dass von 100.000
Elektronen, die mit 70 eV Startenergie die Wechselwirkungszone verlassen, bei Be-
nutzung der 1 mm Winkelblende nur ∼160 Elektronen den Detektor erreichen,
wa¨hrend es fu¨r das volle Loch (6 mm Durchmesser) ∼1050 Elektronen sind. Die
Simulation geht davon aus, dass die Elektronen aus einem quaderfo¨rmigen Volumen
der beschriebenen Abmessungen stammen, welches sich zentrisch im Sollabstand vor
der E-Optik befindet. Die Simulation beru¨cksichtigt nicht die Anisotropie der Photo-
emission und den Effekt nicht-kompensierter magnetischer Sto¨rfelder. Im Folgenden
wird angenommen, dass die Transmission fu¨r Ekin,0 < 100 eV na¨herungsweise un-
abha¨ngig von der Startenergie ist.
• Ionisation aus anderen Zusta¨nden: Elektronen, die mit Ekin,0 < |Uret| in der Wech-
selwirkungszone erzeugt werden, ko¨nnen nicht beru¨cksichtigt werden.
Bei hνxuv ≈ 38 eV ist Ekin = hνxuv − IP1(Kr) ≈ 24 eV. Fu¨r die 4p Schale von Kryp-
ton betra¨gt der Asymmetrieparameter bei dieser Photonenenergie β ≈ 1,75 [Abbildung
9.2], und es ergibt sich Eβ ∼ 3,6 %. Da bei den Messungen mit der unfokussierten XUV
Strahlung keine Winkelblende benutzt wurde, ist die Transmission der E-Optik ca. 1 %.
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Unter Beru¨cksichtigung aller aufgefu¨hrten Punkte wird die Zahl der pro Mikropuls in der
Wechselwirkungszone erzeugten Elektronen zu etwa 750 abgescha¨tzt. Die geometrische
Abmessung des FEL Pulses ist durch den Eintrittsspalt auf 125 x 500 µm2 festgelegt. In
Ausbreitungsrichtung der XUV Strahlung wird eine Kanalla¨nge von 1 mm angenommen,
was dem Durchmesser der E-Optik Eintrittsapertur entspricht. Geht man von homogener
Verteilung der Photoelektronen im gesamten Wechselwirkungsvolumen aus, so la¨sst sich
damit die Ladungsdichte abscha¨tzen zu ρ ∼ 1, 9 · 10−12 C/cm3. Dieser Wert liegt unter
dem Wert von 10−11 C/cm3, ab welchem Raumladungseffekte eine Rolle spielen sollten
[Kapitel 3.4.7.2]. Obwohl es sich um eine grobe Abscha¨tzung mit mehreren vereinfachenden
Annahmen handelt, stimmt das Ergebnis der Abscha¨tzung mit der Beobachtung u¨berein,
dass bei den Messungen mit der unfokussierten XUV Strahlung keine Anzeichen von einer
Beeinflussung durch Coulomb-Wechselwirkungen beobachtet wurden.
6.3.5 Die Aufnahme eines ortsaufgelo¨sten Signals mit mehreren Mikro-
pulsen pro Makropuls
Um das detektierte Kreuzkorrelatonssignal zur Ankunftszeitmessung der XUV Pulse von
FLASH zu nutzen, ist eine vergro¨ßerten Abbildung des Wechselwirkungsvolumens mit
beiden Laserpulsen auf dem Leuchtschirm der E-Optik no¨tig.
Linienfokus
Es zeigt sich, dass mit dem Linienfokus in Einzelbildern jeweils erzeugt durch einen Ma-
kropuls mit 30 Mikropulsen kein ausreichend großes Seitenbandsignal vorhanden ist. Wird
u¨ber viele Aufnahmen mit eingeschaltetem Laser gemittelt und vom resultierenden Bild
ein u¨ber die entsprechende Anzahl an Bildern gemitteltes Untergrundbild subtrahiert, so
beobachtet man ein diffuses, nicht o¨rtlich lokalisiertes Differenzsignal.
Rundfokus
Abbildung 6.13 (a) zeigt eine ortsaufgelo¨ste Abbildung des XUV induzierten Ionisations-
kanals bei |Uret| < |Uret,opt| nach Optimierung der o¨rtlichen Auflo¨sung. Das bei |Uret,opt|
noch u¨brige Untergrundsignal ist in Abbildung 6.13 (b) gezeigt. Abbildung 6.13 (c) zeigt
die selbe Region bei zusa¨tzlicher Einstrahlung der auf ein rundes Profil fokussierten NIR
Pulse. Man sieht die erwartete Zunahme des Signals entlang des NIR Pfads aufgrund der
laserunterstu¨tzten Photoionisation. Das ortsaufgelo¨ste Kreuzkorrelationssignal ist noch
besser in Abbildung 6.13 (d) zu sehen, wo das Differenzsignal aus den Messungen mit ein-
geschaltetem und ausgeschaltetem Laser gezeigt ist. Die Messungen sind ohne Winkelblen-
de durchgefu¨hrt worden, da durch diese das Seitenbandsignal unter die Detektionsgrenze
gedru¨ckt wird.
Die dargestellten ortsaufgelo¨sten Signale ergeben sich aus der Mittelung von 1200 Ein-
zelaufnahmen jeweils erzeugt von einem Makropuls mit 30 Mikropulsen. Damit wird
u¨ber 1200x30 individuelle Werte der Ankunftszeitdifferenz ∆tj der XUV Pulse gemittelt.
Wa¨hrend das Signal fu¨r einen Makropuls von etwa 20 Elektronen gebildet wird [Abbildung
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6.12 (d)], zeigt eine Analyse mit der Software SIMION, dass fu¨r einen ausreichenden Kon-
trast zur Einzelschussanalyse mindestens 100 Elektronen no¨tig sind. Fu¨r eine ausreichende







Abbildung 6.13: Vergro¨sserte Abbildung der Wechselwirkungszone mit Hilfe der E-
Optik fu¨r Krypton (pKr = 7, 5 · 10−6 mbar). Die Messungen wurden mit nmikro = 30
und νmakro = 5 Hz ohne Winkelblende in der E-Optik durchgefu¨hrt. Jedes Bild resul-
tiert aus der Mittelung u¨ber 1200 Einzelaufnahmen jeweils erzeugt durch einen Makro-
puls. (a) Ionisationskanal erzeugt durch die XUV Pulse von FLASH (hνFEL ≈ 38 eV,
Ixuv ≈ 7 · 105 W/cm2) ohne NIR Pulse bei |Uret| < |Uret,opt|. (b) Untergrundsignal ohne
NIR Pulse bei |Uret,opt|. (c) Signalerho¨hung im Zentrum des Bildfeldes basierend auf
laserunterstu¨tzter Photoionisation bei Zuschalten der NIR Pulse (Linienfokus, Inir ≈
1, 9 · 1013 W/cm2). (d) Differenzsignal, welches aus der Subtraktion der Bilder (c) und
(b) erhalten wird.
Das Konzept des Time-to-Space Mappings liefert eine Information u¨ber die relative An-
kunftszeit der XUV Pulse aus der Verschiebung der o¨rtlichen Position des Signals um
∆y [Abbildung 6.3]. Aus der bekannten Vergro¨ßerung der E-Optik kann die Gro¨ße des
ortsaufgelo¨sten Kreuzkorrelationssignals bestimmt werden.
Abbildung 6.14 zeigt die Intensita¨tsprofile entlang der Schnittlinien xKK und yKK aus
Abbildung 6.13 (d). Der Gaußfit an das Intensita¨tsprofil entlang xKK hat eine Halbwerts-
breite von ∆xKK ≈ 80 µm. Dieser Wert liegt um einen Faktor ∼6 u¨ber dem ermittelten
NIR Fokusdurchmesser von 13 µm (FWHM). Diese Abweichung ko¨nnte an Abbildungsfeh-
lern (insbesondere der spha¨rischen Abberation) aufgrund des Fehlens einer Winkelblende
liegen. Außerdem ist ohne Winkelblende die XUV induzierte Elektronenverteilung inner-
halb des Kanals nicht homogen [Abbildung 6.6], was Einfluss auf das Differenzbild hat.
Eine weitere Verbreiterungsquelle ko¨nnte die o¨rtliche Fluktuation der NIR Strahllage sein,
da hier u¨ber 1200 Makropulse mit jeweils 30 Mikropulsen gemittelt wurde.
Aus der o¨rtlichen Ausdehnung des Signals entlang der Zeitachse in y-Richtung kann ei-
ne Obergrenze fu¨r den wa¨hrend der Messreihe von 1200 hintereinander aufgenommenen
Einzelmessungen aufgetretenen Jitter angegeben werden. Der Gaußfit hat eine Halbwerts-
breite von ∆yKK ≈ 230 µm, was einem zeitlichen Jitter von ∼ 750 fs (FWHM) entspricht.
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(a) (b)
Dx =80 µmKK
Dy = 230 µmKK
Abbildung 6.14: Intensita¨tsprofile entlang der Schnittlinien xKK (a) und yKK (b) aus
Abbildung 6.13 (d). Die rote Kurve ist jeweils der Gaußfit an die Messdaten.
6.3.6 Detektion des Kreuzkorrelationssignals im Einzelschuss
Fu¨r ein zeitaufgelo¨stes Pump-Probe Experiment ist die Bestimmung der relativen An-
kunftszeit jedes einzelnen Mikropulses von FLASH wichtig. Da in der aktuellen Konfigu-
ration aufgrund der eingeschra¨nkten Ausleserate der Kamera die Datenaufnahme bei der
vollen Repetitionsrate νmikro = 1 MHz nicht mo¨glich ist, muss u¨berpru¨ft werden, ob auch
im Einzelschuss ein Kreuzkorrelationssignal zu detektieren ist.
Typische Messungen fu¨r nmikro = 1 zeigt Abbildung 6.15. In (a) ist ein Delayscan zu
sehen. Wie erwartet ist der Kontrast deutlich schlechter als bei vergleichbaren Messun-
gen mit nmikro = 30. Bei tD = 0 ps ist eine leichte Signalerho¨hung zu sehen. Dass hier
tatsa¨chlich das auf der laserunterstu¨tzten Photoionisation basierende Kreuzkorrelations-
signal detektiert worden ist, zeigt Abbildung 6.15 (b). Das Seitenbandsignal wird durch
etwa 2 Photoelektronen erzeugt. Damit ist es zu gering zur Aufnahme aussagekra¨ftiger
ortsaufgelo¨ster Messungen. Mit einem Gaußfit an den Delayscan in Abbildung 6.15 (a)
kann die Obergrenze fu¨r den zeitlichen Jitter mit ∆tD,FWHM ∼ 1 ps angegeben werden.
6.4 Messungen mit fokussierter nicht-monochromatischer
XUV Strahlung
Die Messungen mit der unfokussierten XUV Strahlung an der Beamline BL3 haben gezeigt,
dass die Intensita¨t des detektierten Kreuzkorrelationssignals zu gering ist um eine Messung
der relativen Ankunftszeit der FLASH Pulse von Schuss zu Schuss vornehmen zu ko¨nnen.
So konnte zwar auch im Einzelschussbetrieb ein Kreuzkorrelationssignal detektiert werden,
durch die NIR Pulse werden aber nur etwa 2 Photoelektronen ins Seitenband gebracht.
Dies reicht fu¨r eine aussagekra¨ftige Abbildung nicht aus.
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(a) (b)
Abbildung 6.15: Kreuzkorrelationssignal erhalten bei U¨berlagerung der XUV Pulse von FLASH
(hνFEL ≈ 38 eV, Ixuv ≈ 7 · 105 W/cm2) und der NIR Pulse (Rundfokus, Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2)
bei Krypton als Targetgas (pKr = 7, 5 · 10−6 mbar). Die Messungen werden durchgefu¨hrt mit nmikro
= 1 und νmakro = 5 Hz bei Uret,opt und ohne Winkelblende in der E-Optik. (a) Delayscan. Jeder
Messpunkt wird durch einen Makropuls erzeugt. Die Signalerho¨hung (gru¨ner Pfeil) beruht auf der
laserunterstu¨tzten Photoionisation, ihr Maximum liegt bei ∆tD = 0 ps. Hier liegt o¨rtlicher und
zeitlicher U¨berlapp der beiden Pulse vor. Die absolute Zahl detektierter Elektronen wird u¨ber
eine Blob Analyse erhalten, aufgrund der geringen Za¨hlraten ergeben sich dabei auch negative
Elektronenzahlen. In rot ist die gegla¨ttete Kurve der Messwerte dargestellt. Ein Gaußfit an die
Messwerte hat eine Halbwertsbreite von ∆tD,FWHM ∼ 1 ps. (b) Signalunterschied zwischen Mes-
sungen mit NIR Laser an/aus bei ∆tD = 0 ps. Die Messwerte ergeben sich aus einer Mittelung
u¨ber 200 Einzelmessungen jeweils erzeugt durch einen Makropuls. Die Fehlerbalken geben die er-
mittelten Standardabweichungen an. Das Kreuzkorrelationssignal wird im Schnitt durch etwa 2
Photoelektronen erzeugt.
Durch eine Erho¨hung der Intensita¨t Inir kann die Zahl der Seitenbandelektronen gesteigert
werden, was durch Vergleich der Ergebnisse der Kreuzkorrelationsmessungen mit Rund-
und Linienfokus besta¨tigt wurde. Allerdings arbeitete man mit dem Rundfokus nahe am
Beugungslimit, so dass eine weitere Erho¨hung der Intensita¨t Inir nicht mo¨glich war. Nach
Gleichung (3.32) ist die Effizienz der Seitenbanderzeugung auch proportional zum Wellen-
vektor ~k der freigesetzten Photoelektronen und zum differentiellen Wirkungsquerschnitt
dσ
(1)
ν /dΩ der Ionisation. Folglich ist zu erwarten, dass eine Erho¨hung der Photonenenergie
hνxuv sowie der Intensita¨t Ixuv zu einer Zunahme der absoluten Zahl der Seitenbandelek-
tronen fu¨hrt. Aus diesem Grund werden die Kreuzkorrelationsmessungen mit fokussierter
XUV Strahlung wiederholt. Im ersten Schritt wird nicht monochromatische Strahlung
benutzt, d.h. man arbeitet mit der natu¨rlichen Bandbreite der Strahlung von ca. 0,5 %
der Photonenenergie. Daher wurden die nachfolgend beschriebenen Messungen an der
fokussierten Monochromator Beamline PG2, betrieben in der 0. Beugungsordnung, durch-
gefu¨hrt.
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6.4.1 Parameter der fokussierten nicht-monochromatischen XUV Strah-
lung
Die fokussierte XUV Strahlung hat eine Photonenenergie von hνxuv ≈ 92 eV. Abbildung
6.16 zeigt typische Spektren. Da die Ankunftszeit jedes einzelnen Mikropulses bestimmt
werden soll, wurden sa¨mtliche Messungen im Einzelschussbetrieb (nmikro = 1) durch-
gefu¨hrt. Aufgrund seines großen Wirkungsquerschnitts σ(1) bei 92 eV [Abbildung 9.1]

















Abbildung 6.16: Typische Spektren der benutzten fokussierten Strahlung von FLASH.
An die Spektren wird eine Gaußfunktion (rot) angefittet. (a) U¨ber viele Einzelpulse
gemitteltes Spektrum. Der Gaußfit hat sein Maximum bei hνxuv= 91,8 eV. (b) Einzel-
pulsspektrum (nmikro = 1). Man sieht deutlich ein Nebenmaximum neben dem Haupt-
maximum.
Die Fokusgro¨ße ha¨ngt vom ta¨glichen Betrieb ab und kann u¨ber das Fluoreszenzsignal
auf dem Ce:YAG Schirm [Abbildung 4.28] am Experiment bestimmt werden. Dabei
ist der Fehler aufgrund der Streuung der Strahlung an den Leuchtschirmpartikeln zu
beru¨cksichtigen. Typischerweise liegt die Fokusgro¨ße in der Gro¨ßenordnung 150 x 250 µm2
(FWHM). In der 0. Ordnung bei λxuv = 13,5 nm mit τxuv ∼ 10 fs und einer typischen Pul-
senergie von ≥ 15 µJ ergibt sich unter Beru¨cksichtigung der Transmission der Beamline,
die fu¨r das benutzte 200 Linien/mm Beugungsgitter bei α = 86◦ ≈ 22 % betra¨gt [71], eine
XUV Intensita¨t von Ixuv ≥ 1012 W/cm2. Dieser Wert liegt um etwa 6 Gro¨ßenordnungen
u¨ber der Intensita¨t der unfokussierten Strahlung (≈ 7 · 105 W/cm2).
6.4.2 Effekte hoher lokaler Ladungsdichten
In Elektronenstrahlen treten Coulomb-Wechselwirkungen zwischen den Teilchen des
Strahls auf, die besonders bei hoher lokaler Ladungsdichte (d.h. großer Stromsta¨rke Ie)
bedeutend werden [Kapitel 3.4.7.2]. Solche Elektronen”strahlen” ko¨nnen auch erzeugt wer-
den, wenn durch intensive Strahlung viele Photoelektronen pro Fla¨che aus einem Target
ausgelo¨st werden. Auch bei Photoionisationsexperimenten mit der Strahlung von FLASH
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treten solche Raumladungseffekte auf, wie beispielsweise bei der Untersuchung der 4f Pho-
toemission aus Wolfram durch die XUV Strahlung beobachtet worden ist [213]. Fu¨r das
aktuelle Experiment bedeutet dies, dass bei der Ionisation der Edelgase durch die fokus-
sierte Strahlung von FLASH ebenfalls mit solchen Effekten zu rechnen ist. Man nehme
an, die in Kapitel 3.4.7.2 diskutierten Einflu¨sse der Coulomb-Wechselwirkungen lassen sich
direkt auf die Elektronenpulse, die durch Photoemission aus dem Edelgas erzeugt werden,
u¨bertragen. Dann a¨ußern sich die Coulomb-Wechselwirkungen auf zwei Arten:
a) Es kommt zu einer Trajektorienverschiebung. Im Experiment ist daher kein o¨rtlich
stabiler XUV induzierter Ionisationskanal [wie in Abbildung 6.13 (a)] zu erzielen, sondern
man beobachtet Fluktuationen der lokalen Ladungsdichte innerhalb des Kanals sowie eine
o¨rtliche Fluktuation des gesamten Kanals in vertikaler Richtung. Die Gro¨ße dieser o¨rtlichen
Verschiebung sollte ∝ f [Gleichung (3.43)] und ∝ I2/3e [Gleichung (3.42)] sein.
b) Ebenso tritt eine Verbreiterung der Energieverteilung der Photoelektronen auf, deren
Gro¨ße ∆E/E ∝ I2/3e und ∝ m1/3 sein sollte [Gleichung (3.45)].
Die Stromsta¨rke Ie des Elektronenstrahls (und damit ∆E/E) ist abha¨ngig von der Inten-
sita¨t Ixuv, der Wahl des Targetgases sowie von der lokalen Dichte der Atome im Wech-
selwirkungsvolumen. Dies zeigt Abbildung 6.17: bei konstantem Gasdruck sind fu¨r drei
verschiedene XUV Pulsenergien (Exuv = 2,5 - 15 µJ) Retardierungskurven [Messreihen
(1)-(3)] mit Neon als Targetgas aufgenommen worden [Abbildung (a)], deren Ableitungen
die Photolinien sind [Abbildung (b)].
(a) (b)
Abbildung 6.17: Abha¨ngigkeit der Energieverbreiterung von der Pulsenergie Exuv und
dem Gasdruck pNe. (a) Retardierungskurven an der fokussierten Beamline PG2 (0. Ord-
nung) ohne NIR Pulse bei Neon als Targetgas. Bei den Messreihen (1)-(3) ist bei festem
Gasdruck pNe die XUV Intensita¨t variiert worden, bei der maximalen Pulsenergie von
Exuv = 15 µJ wird die Intensita¨t abgescha¨tzt zu Ixuv ≈ 2 · 1012 W/cm2. Bei der Messrei-
he (4) ist zusa¨tzlich der Gasdruck pNe vera¨ndert worden. (b) Photolinien, die sich durch
Ableitung der Retardierungskurven aus (a) ergeben. Mit zunehmender XUV Intensita¨t
ist eine energetische Verbreiterung zu beobachten, was durch hohe lokale Ladungsdichten
verursacht wird.
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Die XUV Pulsenergie wird u¨ber den Druck im Gasabsorber eingestellt. Mit einem ermit-
telten Fokus von 150 x 220 µm2 (FWHM) la¨sst sich die Intensita¨t bei der maximalen
Pulsenergie von 15 µJ abscha¨tzen zu Ixuv ≈ 2 · 1012 W/cm2. Eine Verringerung der Halb-
wertsbreite der Photolinien mit abnehmender XUV Intensita¨t ist sichtbar. Nimmt man
einen linearen Zusammenhang zwischen Ie und Exuv an, so wa¨re die erwartete Propor-
tionalita¨t ∆E/E ∝ (Exuv)2/3. Fu¨r Exuv = 5,5 µJ und 15 µJ ist diese Vorhersage erfu¨llt,
fu¨r Exuv = 2,5 µJ ist der ermittelte Exponent kleiner. Das ko¨nnte an dem Auftreten von
nicht-linearen Beitra¨gen zur Ionisation liegen, die bei der vorliegenden XUV Intensita¨t
auftreten ko¨nnen [siehe Kapitel 5.4]. Dann ha¨ngt Ie nicht mehr linear von Exuv ab. Da das
erste Seitenband vom Maximum der Photolinie einen Abstand von hνnir = 1,55 eV hat
[Gleichung (3.29)], sind die Photolinien fu¨r Exuv > 2,5 µJ energetisch zu breit. Offensicht-
lich kann beim vorliegenden Gasdruck nicht bei der maximalen XUV Intensita¨t gearbeitet
werden und eine Abschwa¨chung ist notwendig.
Zur Untersuchung des Einflusses der Teilchendichte im Wechselwirkungsvolumen auf die
Energieverbreiterung ist eine vierte Retardierungskurve aufgenommen worden, bei welcher
der Gasdruck pNe auf etwa die Ha¨lfte reduziert worden ist [Messreihe (4)]. Offensicht-
lich zeigt die Energieverbreiterung von der Variation der Teilchendichte eine schwa¨chere
Abha¨ngigkeit als von einer Variation der XUV Intensita¨t. Das ist gut durch Vergleich der
Messreihen (2) und (4) zu sehen: obwohl bei (4) der Gasdruck halbiert und die Pulsenergie
Exuv um einen Faktor ∼ 1,4 erho¨ht wird, ist die Halbwertsbreite ∆E beider Photolinien
gleich groß.
Auffa¨llig ist, dass die Elektronensignale bei den Messreihen (1) und (2) a¨hnliche Gro¨ße
haben, obwohl die XUV Pulsenergie bei (1) 3 mal so groß ist wie bei (2). Da beide Messun-
gen bei identischen Detektoreinstellungen aufgenommen worden sind, liegt offensichtlich
Sa¨ttigung vor. Dies wird verdeutlicht in Abbildung 6.18: hier sind fu¨r zwei verschiedene
Gegenspannungen Uret die absoluten Signalintensita¨ten fu¨r die Messreihen (1)-(3) aus Ab-
bildung 6.17 (a) aufgetragen. Der vierte Punkt ergibt sich aus einer Retadierungskurve
bei gleichem Gasdruck pNe wie bei den anderen drei Messreihen aber mit Exuv = 0,15
µJ. Bei Uret = 60 V, bei der die Elektronen der Hauptphotolinie den Detektor erreichen
ko¨nnen, geht das Signal mit zunehmender XUV Pulsenergie in Sa¨ttigung. Die Kurve bei
der Gegenspannung Uret = 71 V, bei welcher nur noch ein Bruchteil der emittierten Pho-
toelektronen den Detektor erreichen kann, zeigt eine a¨hnliche Tendenz, aber weniger stark
ausgepra¨gt.
Es stellt sich die Frage, ob fu¨r große Ixuv die MCP oder das Gastarget gesa¨ttigt ist. Ausge-
schlossen werden kann eine Sa¨ttigung der Kamerapixel. Bei der benutzten MCP Spannung
sollte man noch weit entfernt von Sa¨ttigung sein. Des Weiteren sollte in diesem Fall bei Uret
= 71 V keinerlei Sa¨ttigung zu beobachten sein, da die Zahl der auf die MCP auftreffenden
Elektronen gering ist. Dass auch hier leichte Anzeichen fu¨r Sa¨ttigung beobachtet werden,
spricht eher fu¨r eine Sa¨ttigung der Probe. Kann die Teilchendichte nw in der Wechselwir-
kungszone abgescha¨tzt werden, so wa¨re mit dem bekannten Wirkungsquerschnitt σ(1)(92
eV) fu¨r Neon eine Aussage daru¨ber mo¨glich, ob eine Sa¨ttigung der Probe vorliegen kann.
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Abbildung 6.18: Elektronensignal der Re-
tardierungskurven aus Abbildung 6.17 (a)
bei zwei festen Retardierungsspannungen
Uret als Funktion der XUV Pulsener-
gie. Die maximale Intensita¨t betra¨gt
Ixuv ≈ 2 · 1012 W/cm2. Bei Uret = 60 V
zeigt das Signal mit zunehmender XUV
Intensita¨t deutlich Sa¨ttigung, bei Uret = 71
V ist der Sa¨ttigungseffekt deutlich weniger
ausgepra¨gt.
Nimmt man Neon als ideales Gas an, welches isoentropisch durch die O¨ffnung der Gasdu¨se
ins Vakuum expandiert, ha¨ngen Druck und Teilchendichte in der Gasdu¨se (p0,n0) mit den
entsprechenden Gro¨ßen beim Austritt aus der Gasdu¨se (p,n) zusammen u¨ber die Bezie-
hung p/p0 = (n/n0)
γ [214], wobei γ = Cp/Cv (Cp,Cv= Wa¨rmekapazita¨t). Leider ist dar-
aus eine Abscha¨tzung fu¨r nw nicht mo¨glich, da insbesondere die Gro¨ße γ im Experiment
nicht bestimmt werden kann und n/n0 stark vom Abstand zwischen Austrittso¨ffnung der
Gasdu¨se und der Wechselwirkungszone abha¨ngt [214]. Dieser Abstand kann nicht exakt
vermessen, sondern nur grob abgescha¨tzt werden [Abbildung 4.12 (b)]. Bei Photoionisa-
tionsexperimenten mit Neon am FLASH bei hνxuv = 38 eV ist fu¨r NPh > ∼ 2 · 1011 XUV
Photonen pro Puls eine Sa¨ttigung des Ionensignals beobachtet worden [69]. Im aktuellen
Experiment ist NPh, welches mit Gleichung (9.5) berechnet werden kann, in der selben
Gro¨ßenordnung. Obwohl zu beru¨cksichtigen ist, dass σ
(1)
Ne,2p(92eV) ≈ 1/2 · σ(1)Ne,2p(38eV),
deuten diese experimentellen Ergebnisse darauf hin, dass die in Abbildung 6.18 darge-
stellte Signalabha¨ngigkeit auf eine Sa¨ttigung der Probe zuru¨ckzufu¨hren ist.
6.4.3 Detektion des Kreuzkorrelationssignals im Einzelschuss
Da fu¨r Exuv = 2, 5 µJ (≡ Ixuv ≈ 3 · 1011 W/cm2) und pNe = 7, 2·10−6 mbar die Photolinie
eine Halbwertsbreite von ∆E ≈ 1,4 eV hat [Abbildung 6.17 (b)] und das Signal nicht
gesa¨ttigt ist [Abbildung 6.18], sollte bei diesen Parametern eine Kreuzkorrelationsmessung
mo¨glich sein. Gegenu¨ber den Messungen mit der unfokussierten Strahlung von FLASH ist
die XUV Intensita¨t dann um einen Faktor ∼ 4, 3 · 105 erho¨ht. Aufgrund dessen und der
ho¨heren Photonenenergie (λxuv = 13,5 nm statt 32 nm) sollte gegenu¨ber den Messungen
mit der unfokussierten XUV Strahlung eine effizientere Seitenbanderzeugung mo¨glich sein
[Gleichung (3.32)]. Tatsa¨chlich aber ist es bei Zuschalten der NIR Pulse nicht gelungen ein
Kreuzkorrelationssignal zu detektieren. Das wird dem Auftreten von Raumladungseffekten
zugeschrieben. Aufgrund der Fluktuationen in der XUV Intensita¨t kann es wa¨hrend einer
Messreihe zu einer energetischen Verbreiterung der Retardierungskurve kommen. In diesem
Fall ist die Detektion eines Kreuzkorrelationssignals nicht mehr mo¨glich.
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6.5 Messungen mit fokussierter monochromatischer XUV
Strahlung
Bei den Messungen mit der fokussierten, aber nicht monochromatischen XUV Strahlung
in der 0. Beugungsordnung an der PG2 konnte kein Kreuzkorrelationssignal basierend
auf laserunterstu¨tzter Photoionisation detektiert werden. Dies wird der durch Coulomb-
Wechselwirkungen verursachten Energieverbreiterung der Photolinien zugeschrieben, wo-
durch eine Trennung von Hauptphotolinie und Seitenbandsignal nicht mehr mo¨glich ist.
Um a priori eine schmalere Energiebreite der Photolinie zu haben, wurde die monochro-
matische XUV Strahlung in der 2. Ordnung des Monochromators an der Beamline PG2
benutzt.
6.5.1 Pulsdauer und Intensita¨t der fokussierten monochromatischen
XUV Strahlung
Die Messungen mit der monochromatischen XUV Strahlung in der 2. Beugungsordnung
an der PG2 fanden bei hνxuv ≈ 92 eV statt. Es kommt dabei gegenu¨ber der 0. Ordnung
zu einer Verla¨ngerung der Pulsdauer τxuv. Diese beruht auf unterschiedlichen optischen
Wegla¨ngen der Strahlen, die an verschiedenen Punkten des benutzten Gitters (200 Lini-
en/mm) gebeugt werden. Die Gro¨ße der Pulsverbreiterung ha¨ngt von λxuv, den Einstel-
lungen des Monochromators und der Zahl der ausgeleuchteten Striche des Gitters ab. Im
konkreten Fall wird mit geometrischer Strahlenoptik abgescha¨tzt, dass wa¨hrend der Ex-
perimente etwa 1/3 des Beugungsgitters beleuchtet war. Demnach la¨sst sich mit cff = 1,5
die Pulsdauer nach dem Monochromator in der 2. Ordnung abscha¨tzen zu τxuv ≈ 1,1 ps.
Außerdem ist zu beachten, dass gerade fu¨r die 2. Beugungsordnung die Transmission der
Beamline gering ist [Abbildung 3.13]. Sie betra¨gt im konkreten Fall nur etwa 0,1 %. Dies
hat eine deutliche Abnahme der XUV Intensita¨t gegenu¨ber den Messungen in der 0. Beu-
gungsordnung zur Folge. Mit Exuv ≈ 10 µJ und einer ermittelten XUV Spotgro¨ße von 160
x 340 µm2 (FWHM) la¨sst sie sich abscha¨tzen zu Ixuv ≈ 1, 6 · 107 W/cm2. Diese Intensita¨t
ist um einen Faktor ∼ 20 ho¨her als bei den Messungen an der BL3 (≈ 7 · 105 W/cm2).
6.5.2 Test des Energiefilters mit fokussierter monochromatischer XUV
Strahlung
Abbildung 6.19 zeigt eine Retardierungskurve bei Neon als Targetgas, aufgenommen in der
2. Ordnung des Monochromators an der PG2. Die Halbwertsbreite der Photolinie betra¨gt
1,1 eV und ist somit trotz der Benutzung der monochromatischen Strahlung gro¨ßer als
bei den Messungen mit der unfokussierten Strahlung mit der natu¨rlichen Bandbreite der
Strahlung [Abbildung 6.8]. Das ko¨nnte ein Hinweis darauf sein, dass auch hier Coulomb-
Wechselwirkungen bedeutend sein ko¨nnten. Es ist aber festzustellen, dass die Photolinie
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energetisch schmal genug zur nachfolgenden Aufnahme von Kreuzkorrelationssignalen ist.
Anhand dieser Messung la¨sst sich auch die optimale Retardierungsspannung Uret,opt finden.
Abbildung 6.19: Retardierungskurve
(schwarze Punkte) bei Neon als Targetgas
(pNe = 4 · 10−5 mbar) in der 2. Ordnung des
Monochromators der fokussierten Beamline
PG2 bei λxuv = 13,5 nm und nmikro = 1.
Die XUV Intensita¨t wird abgescha¨tzt zu
Ixuv ≈ 1, 6 · 107 W/cm2. Die Photolinie
(rot) hat eine Halbwertsbreite von ∆E =
1,1 eV, und ist somit schmal genug um das
Seitenbandsignal zu detektieren.
DE =1,1 eVkin
6.5.3 Detektion des Kreuzkorrelationssignals im Einzelschuss
Die im Folgenden beschriebenen Kreuzkorrelationsmessungen sind alle im Einzelschussbe-
trieb (nmikro = 1) durchgefu¨hrt worden. Fu¨r die NIR Strahlung ist ausschließlich der
Rundfokus (Abbildung 4.9) verwendet worden. Das Targetgas war Neon.
Abbildung 6.20 zeigt mit diesen Parametern durchgefu¨hrte Kreuzkorrelationsmessungen.
In (a) ist ein Delayscan zu sehen, also das Elektronensignal als Funktion des zeitlichen De-
lays ∆t beider Pulse. Der Nullpunkt der Zeitskala wird in das Delay gesetzt, bei welchem
mit der Zeitsonde optimaler zeitlicher U¨berlapp gemessen worden ist. Man sieht, dass
einzelne Punkte hoher Signalintensita¨t auftreten. Diese werden den einzeln auftretenden
besonders intensiven XUV Pulsen zugeschrieben, die jeweils zu einer hohen lokalen La-
dungsdichte innerhalb der ausgelo¨sten Elektronenpulse fu¨hren. Es ist sowohl experimentell
[215] als auch theoretisch [216] besta¨tigt, dass Coulomb-Wechselwirkungen neben den in
Kapitel 3.4.7.2 beschriebenen Effekten auch zum Auftreten von einzelnen Photoelektro-
nen mit sehr hoher kinetischer Energie, die die benutzte Photonenenergie um ein Vielfa-
ches u¨bersteigt, fu¨hren ko¨nnen. Diese Photoelektronen ko¨nnen den Energie-Hochpassfilter
passieren und treffen mit hoher kinetischer Energie auf die MCP. Dies wu¨rde die hohe Si-
gnalintensita¨t dieser vereinzelten Peaks erkla¨ren. Es ist sinnvoll, diese Raumladungs-Peaks
nachtra¨glich aus dem Signal zu entfernen. Dann erha¨lt man bei zusa¨tzlicher Normierung
der Signale auf die XUV Intensita¨t den in Abbildung 6.20 (b) dargestellten Delayscan. Ei-
ne vom Delay abha¨ngige NIR induzierte Zunahme des Elektronensignals ist zu sehen. Das
ist das Kreuzkorrelationssignal basierend auf der laserunterstu¨tzten Photoionisation. Der
Gaußfit an die Datenpunkte (rot) hat eine Halbwertsbreite von ∆tD,FWHM ≈ 1,1 ps. Es ist
u¨berraschend, dass dieser Wert der Pulsdauer τxuv entspricht. Aufgrund der Faltung der
Pulsdauer beider Pulse, dem Zeitfenster und der Ankunftszeitfluktuation der XUV Pulse
wu¨rde man eine deutlich breitere Gaußfunktion erwarten [vgl. Gleichung (4.2)]. Fu¨r ∆tD =
0 ps sieht man mit eingeschaltetem Laser im Vergleich zu Messungen mit ausgeschaltetem
Laser eine deutliche Signalerho¨hung [Abbildung 6.20 (c)].




Abbildung 6.20: Kreuzkorrelationssignal erhalten bei U¨berlagerung der XUV Pulse von
FLASH (2. Ordnung Monochromator, τxuv = 1,1 ps, Ixuv ≈ 1, 6 · 107 W/cm2, hνFEL ≈
92 eV) und der NIR Pulse (Rundfokus, Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2) bei Neon als Targetgas
(pNe = 4, 0 · 10−5 mbar). Die Messungen werden durchgefu¨hrt mit nmikro = 1 und νmakro
= 5 Hz bei Uret,opt und mit 1 mm Winkelblende in der E-Optik. (a) Delayscan. Jeder
Messpunkt wird durch einen Makropuls erzeugt. Einzelne Messpunkte hoher Intensita¨t
aufgrund einzelner intensiver XUV Pulse sind zu sehen. Man befindet sich offensichtlich
an der Schwelle der Intensita¨t Ixuv, oberhalb welcher Coulomb-Wechselwirkungen bedeu-
tend werden. (b) Delayscan nach Entfernen der hohen Signalpeaks und Normierung auf
die XUV Intensita¨t. Der Gaußfit (rot) hat eine Halbwertsbreite von ∆tD,FWHM ∼ 1,1 ps.
(c) Vergleich der Signalintensita¨ten mit und ohne NIR Pulse bei festem Delay ∆tD = 0
ps. Eine NIR induzierte Signalerho¨hung ist zu beobachten. Die Messwerte ergeben sich
aus einer Mittelung u¨ber 200 Makropulse. Die Fehlerbalken geben die ermittelten Stan-
dardabweichungen an.
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Ein weiterer Beweis, dass das nachgewiesene Signal das gesuchte Kreuzkorrelationssignal
ist, erfolgt durch Aufnahme von Retardierungskurven mit und ohne NIR Pulse. Abbil-
dung 6.21 (a) zeigt eine Retardierungskurve erzeugt allein durch die XUV Strahlung von
FLASH (schwarz) und bei zusa¨tzlicher Einstrahlung der NIR Pulse (rot) bei festem Delay
∆tD = 0 ps. Es ist fu¨r die Messungen mit NIR Pulsen eine deutliche Signalerho¨hung zu ver-
zeichnen. Eine Blob Analyse offenbart, dass das Seitenbandsignal aus 2 Photoelektronen
gebildet wird. Das ist der gleiche Absolutwert wie bei den Messungen mit der unfokus-
sierten XUV Strahlung im Einzelschussbetrieb [Abbildung 6.15]. Die absolute Gro¨ße des
Seitenbandsignals konnte also trotz der Erho¨hung von Ixuv und hνxuv nicht erho¨ht werden.
(a) (b)
Abbildung 6.21: (a) Retardierungskurve bei Neon als Targetgas (pNe = 4, 0 · 10−5
mbar) erzeugt allein durch die XUV Pulse von FLASH (2. Ordnung Monochromator,
τxuv = 1,1 ps, Ixuv ≈ 1, 6 · 107 W/cm2, hνFEL ≈ 92 eV) (schwarz) und bei zusa¨tzlicher
Einstrahlung der NIR Pulse (Rundfokus, Inir ≈ 1, 9 · 1013 W/cm2) (rot) beim festen
Delay ∆tD = 0 ps im Einzelschussbetrieb (nmikro = 1) mit 1 mm Winkelblende. Man
sieht eine NIR induzierte Signalerho¨hung. (b) Differenz der beiden Retardierungskurven
aus (a) und anschließende Differentiation. Der Nullpunkt wird in das Maximum der 2p
Photolinie gelegt. Die erwartete Lage der ersten drei Seitenba¨nder ist mit gru¨nen Pfeilen
gekennzeichnet.
U¨ber die Ableitung des Differenzsignals der Retardierungskurven mit und ohne NIR Pulse
kann das Photoelektronenspektrum bestimmt werden. Dies ist in Abbildung 6.21 (b) zu se-
hen, wo der Nullpunkt der Energieskala in das Maximum der Photolinie gelegt ist. Bei Viel-
fachen der Photonenenergie hνnir= 1,55 eV sollten die Maxima liegen [Gleichung (3.29)].
Fu¨r die ersten drei Seitenba¨nder sind diese Positionen durch Pfeile gemacht. Wa¨hrend
das erste Seitenband gut zu erkennen ist, konnten das zweite und dritte Seitenband nicht
eindeutig nachgewiesen werden.
6.5.4 Abscha¨tzung der Effizienz der Seitenbanderzeugung
Aus der Blob Analyse la¨sst sich durch Extrapolation abscha¨tzen, dass fu¨r |Uret| ≤ 69 V
∼ 50 Elektronen auf die MCP fallen. Damit besitzt das Seitenbandsignal eine relative
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Intensita¨t von ∼4 % des Signals der Hauptphotolinie. Dieser Wert ist identisch mit der
relativen Seitenbandintensita¨t fu¨r Krypton bei den Messungen mit der unfokussierten XUV
Strahlung mit nmikro=30 [Kapitel 6.3.3]. Ein wichtiger Unterschied dabei ist, dass bei den
Messungen in der 2. Ordnung des Monochromators an der PG2 die 1 mm Winkelblende
benutzt werden konnte und bei den Messungen an der BL3 ohne Winkelblende gearbeitet
werden musste.
6.5.5 Abscha¨tzung der absoluten Zahl der Elektronen im Wechselwir-
kungsvolumen
Details zu den Annahmen, die dieser Abscha¨tzung zugrunde liegen, ko¨nnen Kapitel 6.3.4
entnommen werden. Fu¨r hνxuv ≈ 92 eV folgt Ekin = hνxuv − IP1(Neon) ∼ 70 eV. Fu¨r die
2p Schale von Neon betra¨gt der Asymmetrieparameter bei dieser Photonenenergie β ≈
1,4 [Abbildung 9.1], und es ergibt sich Eβ ∼ 9 %. Es gelangen also um einen Faktor
1,2 mehr Elektronen in die E-Optik als bei isotroper Verteilung zu erwarten wa¨re. Bei
der XUV Intensita¨t von Ixuv ≈ 1, 6 · 107 W/cm2 sollten nicht-lineare Effekte keine Rolle
spielen. Wegen σ
(1)
Ne,2p(92eV) ≈ 10 · σ(1)Ne,2s(92eV) ist aber die Emission von Photoelektro-
nen aus dem 2s Zustand des Neons (Ebind,2s= 48,5 eV) nicht zu vernachla¨ssigen. Da fu¨r
diese Elektronen Ekin,0 ≤ |Uret| gilt, ko¨nnen sie nicht detektiert werden. Folglich sollten
in der Wechselwirkungszone 10 % mehr Elektronen erzeugt werden als es die ermittelte
Elektronenzahl auf dem Leuchtschirm suggeriert.
Mit diesen Angaben und unter Beru¨cksichtigung aller in Kapitel 6.3.4 beschriebenen Punk-
te, insbesondere der geringen Transmission der E-Optik aufgrund der 1 mm Winkelblende,
die Zahl der insgesamt in der Wechselwirkungszone emittierten Elektronen pro XUV Puls
zu 5700 abscha¨tzen. Dies entspricht einer Ladung von ∼ 9 · 10−15 C. Mit der bestimm-
ten geometrischen Abmessung des XUV Fokus von 160 x 340 µm2 (FWHM) la¨sst sich
unter der Annahme einer homogenen Verteilung der Elektronen und einer Kanalla¨nge
von 1 mm in Ausbreitungsrichtung der XUV Strahlung die Ladungsdichte abscha¨tzen zu
ρ ∼ 1, 7 · 10−11 C/cm3. Diese Ladungsdichte ist dem Wert von 10−11 C/cm3 sehr a¨hnlich,
ab welchem Raumladungseffekte eine Rolle spielen sollten [Kapitel 3.4.7.2]. Obwohl diese
Abscha¨tzung mehrere grobe Annahmen macht, wie Vernachla¨ssigung der Effekte magne-
tischer Streufelder, Extrapolation bei der Blob Analyse, Annahme einer homogenen Ver-
teilung der Elektronen im Ionisationskanal und grobe Abscha¨tzung der Versta¨rkung der
MCP deutet das Ergebnis darauf hin, dass Effekte der Coulomb-Wechselwirkungen wichtig
werden. Das steht in guter U¨bereinstimmung zu dem Auftreten der einzelnen, intensiven
Signalpeaks im Delayscan in Abbildung 6.20 (a).
Mit der fokussierten monochromatischen XUV Strahlung sind pro Mikropuls um einen
Faktor ∼ 7,5 mehr Elektronen produziert worden als mit der unfokussierten nicht-





Kr,4p(39eV) eine a¨hnliche Gro¨ße haben [vgl. Abbildung 9.2 und 9.1], ist die ab-
gescha¨tzte XUV Intensita¨t der fokussierten Strahlung um einen Faktor von ∼ 20 gro¨ßer
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als bei der unfokussierten Strahlung. Folglich mu¨sste die abgescha¨tzte Elektronenzahl im
Wechselwirkungsvolumen in der 2. Ordnung des Monochromators an der PG2 um einen
Faktor 2,5 gro¨ßer oder an der BL3 entsprechend kleiner sein, wenn man einen linearen
Zusammenhang zwischen Ixuv und der Zahl der ausgelo¨sten Elektronen annimmt. Es ist
aber bei den Abscha¨tzungen deutlich die richtige Tendenz zu erkennen.
6.5.6 Die Aufnahme eines ortsaufgelo¨sten Signals
Zur Bestimmung der Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH relativ zu den NIR Pulsen
ist ein ortsaufgelo¨stes Kreuzkorrelationssignal notwendige Voraussetzung. Im vorliegenden
Fall ist dies aufgrund der langen Pulsdauer τxuv in der 2. Ordnung des Monochromators
a priori nicht mo¨glich.
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6.6 Zusammenfassung der Messergebnisse und Ausblick
Mit dem XUV-NIR Kreuzkorrelator wurde laserunterstu¨tzte Photoionisation am FLASH
auch im Einzelschussbetrieb (nmikro = 1) nachgewiesen. Es konnte jedoch keine Messung
der relativen Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH von Schuss zu Schuss durchgefu¨hrt
werden, da die Intensita¨t des Seitenbandsignals fu¨r eine aussagekra¨ftige Abbildung nicht
ausreicht. Bei Pulsmittelung mit nmikro = 30 fehlt ein Faktor ∼5 in der Intensita¨t des Sei-
tenbandes, im Einzelschussbetrieb ist dieser Faktor entsprechend gro¨ßer. Mit einem NIR
Rundfokus konnte gegenu¨ber einem Linienfokus und der damit verbundenen Erho¨hung der
NIR Intensita¨t um einen Faktor ∼6 die Effizienz der Seitenbanderzeugung um etwa eine
Gro¨ßenordnung gesteigert werden. Durch Kreuzkorrelationsmessungen mit dem Rundfo-
kus ist eine obere Grenze fu¨r den zeitlichen Jitter von FLASH zu ∼ 750 fs (FWHM)
bestimmt worden. Eine Vergro¨ßerung des Seitenbandsignals durch Erho¨hung von Ixuv ist
nicht gelungen, da fu¨r Ixuv >∼ 2 · 107 W/cm2 Effekte von Raumladungen die Photolinien
verbreitern und die Trajektorien der Photoelektronen verschieben. Die maximal erreichte
relative Intensita¨t des Seitenbandsignals bezogen auf die Hauptphotolinie war 4 %. Dieser
Wert betra¨gt nur einen Bruchteil der relativen Intensita¨t, wie sie in Kreuzkorrelationsex-
perimenten mit kollinearer Geometrie beobachtet wurde [209]. Das liegt daran, dass in der
hier verwendeten senkrechten Geometrie das Seitenbandsignal nur aus einem Bruchteil der
gesamten Wechselwirkungszone stammt.
Bei den Experimenten mit Rundfokus wurde die damals maximal mo¨gliche Intensita¨t Inir
genutzt. Inzwischen gibt es ein neues NIR Lasersystem am FLASH (Modell Hidra-25 F,
Coherent) [217]. Damit kann die Energie der NIR Pulse bei gleicher Pulsdauer τnir um
etwa drei Gro¨ßenordnungen gesteigert werden. Das Versta¨rkersystem ist allerdings auf ei-
ne Repetitionsrate von 10 Hz beschra¨nkt, so dass nur Experimente mit nmikro=1 mo¨glich
sind. Erste Kreuzkorrelationsmessungen am FLASH mit Hilfe dieser versta¨rkten Pulse
zeigen fu¨r Intensita¨ten Inir ≥ 2 · 1014 W/cm2 eine deutliche Erho¨hung des Seitenbandsi-
gnals. Es werden so viele Photoelektronen in die Seitenba¨nder transferiert, dass sogar das
Hauptliniensignal von Xenon (bei λxuv = 13,7 nm) reduziert wird. Außerdem sind hohe
Ordnungen der Seitenba¨nder (ns >10) beobachtet worden [218].
Bei den aktuellen Experimenten mit dem XUV-NIR Kreuzkorrelator konnte durch
Erho¨hung von Inir um einen Faktor 6 die relative Seitenbandintensita¨t um eine
Gro¨ßenordnung gesteigert werden. Es ist daher zu erwarten, dass mit den intensiveren
NIR Pulsen die Effizienz der Seitenbanderzeugung so gesteigert werden kann, dass auch
im Einzelschussbetrieb eine aussagekra¨ftige Abbildung mo¨glich ist. Damit wa¨re die Mes-
sung der relativen Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH von Schuss zu Schuss am
Messplatz mo¨glich.
7 Kreuzkorrelation durch laserinduzierte
Reflektivita¨tsa¨nderung an
HL-Oberfla¨chen
Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde ein drittes Kreuzkorrelationsexperiment zur
Bestimmung der Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH durchgefu¨hrt, welches auf der
XUV-induzierten A¨nderung der optischen Reflektivita¨t beruht. Die physikalische Mess-
gro¨ße bei dieser Methode ist die A¨nderung ∆R/R der Reflektivita¨t fu¨r Laserpulse an einem
GaAs Kristall, wenn der XUV Puls von FLASH den Kristall unmittelbar vorher trifft. Die-
ses Schema unterscheidet sich insbesondere hinsichtlich des Wechselwirkungsmediums von
den beiden anderen im Rahmen dieser Arbeit vorgestellten Kreuzkorrelationsmethoden,
da die Wechselwirkung auf einer Halbleiteroberfla¨che statt in einem Edelgas stattfindet.
Das Verhalten der Reflektivita¨t fu¨r Laserstrahlung bei zeitlich verzo¨gertem Einstrahlen
eines XUV Pulses ist in Kapitel 3.3.4 diskutiert worden. Der experimentelle Aufbau des
Experiments wurde in Kapitel 4.8 beschrieben. Wie mit diesem Aufbau ein Kreuzkorrela-
tionssignal zur Messung der relativen Ankunftszeit der XUV Pulse aufgenommen werden
kann, wird in Kapitel 7.1 erla¨utert. Daraufhin werden in Kapitel 7.2 die Kreuzkorrelati-
onsmessungen pra¨sentiert und interpretiert. Sa¨mtliche Messergebnisse stammen von einer
Strahlzeit im Januar/Februar 2007 an der fokussierten Beamline PG2 am FLASH.
7.1 Das Prinzip einer Kreuzkorrelationsmessung
Durch einen ultrakurzen Pumppuls ko¨nnen die dielektrischen Eigenschaften eines Halb-
leiters vera¨ndert werden. Wird diese Vera¨nderung durch Reflektivita¨tsmessung mit einem
um ∆t verzo¨gert eingestrahlten Probepuls abgefragt, erha¨lt man ein zeitabha¨ngiges Kreuz-
korrelationssignal. Ist der Pumppuls zeitlich charakterisiert, so kann aus diesem Signal die
Pulsdauer des reflektierten Probepulses extrahiert werden. Mit solch einem Schema la¨sst
sich die Pulsdauer schwacher NIR und FIR Pulse bestimmen [219]. Das hier vorgestellte
Kreuzkorrelationsexperiment ist vom Aufbau a¨hnlich wie das in [219] beschriebene Sche-
ma. Es dient der Messung der relativen Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH relativ zu
den Laserpulsen des zeitlich zu FLASH synchronisierten Ti:Sa Lasersystems. Das Wech-
selwirkungsmedium ist ein GaAs Kristall. Das Verhalten der XUV induzierten Reflekti-
vita¨tsa¨nderung ∆R/R als Funktion von ∆t fu¨r 400nm/800nm Strahlung kann Abbildung
3.24 entnommen werden.
153
1547. KREUZKORRELATION DURCH LASERINDUZIERTE REFLEKTIVITA¨TSA¨NDERUNG AN HL-OBERFLA¨CHEN
Umrechnung von Orts- in Zeitkoordinate
Abbildung 7.1 (a) zeigt schematisch das Prinzip des Experiments und die benutzte Geo-
metrie. XUV und NIR/optischer Puls treffen auf die Oberfla¨che des GaAs Kristalls, der
unter φ =22,5◦ verkippt zur x-Achse steht. Der Punkt o¨rtlichen und zeitlichen U¨berlapps
der beiden Pulse auf dem Substrat, in dessen Na¨he die A¨nderung der Reflektivita¨t fu¨r die
Laserpulse auftritt, ist kenntlich gemacht. Punkte links davon auf der GaAs Oberfla¨che
werden zuerst vom XUV Puls getroffen und die Reflektivita¨t ist reduziert [Abbildung
3.24]. Punkte rechts von diesem U¨berlappunkt werden zuerst vom Laserpuls getroffen und










Abbildung 7.1: (a) Schematische Darstellung der Geometrie. Der optische/NIR Puls
wird an einer GaAs Oberfla¨che reflektiert und in eine Kamera gelenkt. Der absorbierte
XUV Puls von FLASH a¨ndert die Reflektivita¨t. Der U¨bergang von hoher zu geringer
Reflektivita¨t findet in der Na¨he des o¨rtlichen und zeitlichen U¨berlapps statt. Aus der
Lage dieses Punktes entlang der Ortskoordinate s auf der Kamera la¨sst sich die relative
Ankunftszeit der XUV Pulse relativ zu den Laserpulsen extrahieren (aus [220]). (b) Skizze
zur Umrechnung der Ortskoordinate s in eine Zeitkoordinate.
Tritt beim na¨chsten XUV Puls von FLASH aufgrund des zeitlichen Jitters eine relative
Ankunftszeitdifferenz von ∆tj relativ zum NIR Puls auf, so verschiebt sich der Punkt der
Reflektivita¨tsa¨nderung entlang der GaAs Oberfla¨che. Die Koordinaten x und y auf der
GaAs Oberfla¨che sind durch folgende Beziehung verknu¨pft [Abbildung 7.1 (b)]:
y = c∆tj − x · tan φ. (7.1)
Offensichtlich gilt ∆x = ∆y = ∆s, wobei ∆s die Gro¨ße der o¨rtlichen Verschiebung des
Punktes der Reflektivita¨tsa¨nderung auf der Kamera ist. Aus dieser Gleichheit folgt:
∆s =
c∆tj
1 + tan φ
. (7.2)
Gleichung (7.2) besagt, dass sich aus der gegenu¨ber einem beliebig gewa¨hlten Referenz-
punkt gemessenen o¨rtlichen Verschiebung des Punktes der Reflektivita¨tsa¨nderung um ∆s
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die Ankunftszeitdifferenz ∆tj bestimmen la¨sst.
Zeitfenster und Eichung der Kamera
Bei einer vollsta¨ndigen Ausleuchtung des GaAs Kristalls durch die Laserstrahlung ist die
Gro¨ße des U¨berlappgebiets auf dem Kristall durch die geometrische Ho¨he hxuv der XUV
Pulse von FLASH gegeben. Ist sw die Projektion des U¨berlappgebiets auf die Kamera, so






(1 + tan φ)
. (7.3)
Fu¨r das gesuchte Zeitfenster tw gilt dann:
tw =
hxuv(1 + tan φ)
c · tan φ . (7.4)
Von Bedeutung ist auch die Eichung der aufnehmenden Kamera 3. Da sich der GaAs Kri-
stall ganz im Bildfeld der Kamera befindet [Abbildung 4.20 (b)] und seine Abmessungen,
die Chipgro¨ße und die Gro¨ße der Pixel der Kamera sowie die Abbildungseigenschaften des
benutzten Makroobjektivs [Kapitel 4.9.1] bekannt sind, kann die Kamera unter Beachtung
der Projektion geeicht werden zu ∼ 26,5 fs/Pixel.
7.2 Kreuzkorrelationsmessungen mit XUV induzierter Re-
flektivita¨tsa¨nderung
Sa¨mtliche nachfolgenden Kreuzkorrelationsmessungen wurden bei folgenden FLASH Pa-
rametern durchgefu¨hrt:
• hνxuv ≈ 45 eV, 0. Ordnung an der PG2.
• Fokusgro¨ße 70 x 200 µm2 (FWHM), bestimmt u¨ber XUV induzierte Fluoreszenz
[Abbildung 4.29]. Aus der geometrischen Ho¨he hxuv ergibt sich ein Zeitfenster von
tw ≈ 2,3 ps [Gleichung (7.4)].
• Pulsenergie mit Gasabsorber eingestellt auf Exuv ≈10 µJ. Mit der Transmission der
Beamline von ca. 47 % bei 45 eV ist die Pulsenergie auf der GaAs Oberfla¨che ∼ 4,7
µJ, was einem Fluss von ∼ 13 mJ/cm2 auf der Probenoberfla¨che entspricht. Man
beobachtet fu¨r XUV Flu¨sse ≥ 20 mJ/cm2 eine dauerhafte lokale Zersto¨rung der Pro-
be. Da man sich hierbei noch deutlich unterhalb der nominellen Zersto¨rschwelle fu¨r
GaAs von 50 mJ/cm2 befindet[119], wird diese Zersto¨rung den vereinzelt auftreten-
den intensiven XUV Pulsen zugeschrieben.
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• Unter Annahme eines gaußfo¨rmigen zeitlichen Profils und τxuv = 25 fs (FWHM)
wird die Intensita¨t zu Ixuv ≈ 5 · 1011 W/cm2 abgescha¨tzt.
• nmikro = 1, νmakro= 5 Hz.
Als Probepulse zur Detektion der XUV induzierten Reflektivita¨tsa¨nderung werden die
NIR Pulse (800 nm) des zeitlich zu FLASH synchronisierten Ti:Sa Lasersystems benutzt.
Alternativ wird nach Frequenzverdopplung die 2. Harmonische dieser Strahlung bei 400
nm eingesetzt.
Kreuzkorrelationsmessungen mit 400 nm Strahlung
Abbildung 7.2 zeigt eine typische Aufnahme des reflektierten Lichts bei λopt = 400 nm
an der GaAs Oberfla¨che ohne Einstrahlung der XUV Pulse. Die Aufnahme der Bilder bei
400 nm erfolgte statt mit der The Imaging Source Kamera (Kamera 3) mit der Q Imaging
Kamera (Kamera 1). Letztgenannte kann fu¨r jeden Makropuls mit νmakro= 5 Hz Bilder
mit voller Auflo¨sung aufnehmen und mit dem zugeho¨rigen Zeitstempel abspeichern.
Abbildung 7.2: An dem GaAs Kristall re-
flektierte Strahlung (λopt = 400 nm), auf-
genommen vor der Bildbearbeitung mit der
Q Imaging Kamera (Kamera 1). Deutlich zu
sehen sind Interferenzringe und die inhomo-
gene Beleuchtung des Kristalls.
Das in Abbildung 7.2 gezeigte Bild stellt den Untergrund fu¨r nachfolgenden Kreuz-
korrelationsmessungen dar. Im Idealfall zeigt ein Signalbild mit XUV Puls die gleiche
Abha¨ngigkeit von den Interferenzringen und der inhomogenen Beleuchtung des Kristalls.
Auf beide Bilder wird dann eine Low Pass Filterung angewandt und die resultierenden
Bilder werden voneinander subtrahiert. Das dann verbleibende Signal ist das gesuchte
Kreuzkorrelationssignal.
Abbildung 7.3 (a) zeigt die Aufnahme der reflektierten 400 nm Strahlung an der GaAs
Oberfla¨che bei zusa¨tzlichem Einstrahlen der XUV Pulses von FLASH in einem ROI. Dabei
sind die beschriebenen Bildkorrekturen vorgenommen worden. Die Ortskoordinate kann
in eine Zeitkoordinate umgerechnet werden [Gleichung (7.2)], wobei der Nullpunkt dieser
Zeitskala willku¨rlich an das obere Ende des Bildes gesetzt worden ist. Entlang der vertika-
len Achse ist eine XUV induzierte A¨nderung der Reflektivita¨t zu beobachten [vgl. Abbil-
dung 3.24] Der U¨bergang von geringer zu ho¨herer Reflektivita¨t ist bei ∼ 1,6 ps zu sehen.
Hier liegt o¨rtlicher und zeitlicher U¨berlapp vor. Entsprechend der Geometrie [Abbildung
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7.1] werden Regionen auf dem GaAs Kristall oberhalb dieses Punktes zuerst vom XUV
Puls getroffen. Dagegen werden Regionen unterhalb dieses Punktes zuerst vom optischen
Puls getroffen, so dass hier keine A¨nderung der Reflektivita¨t auftritt. Zur quantitativen
Analyse wird ein Intensita¨tsplot entlang der vertikalen Achse vorgenommen; dieser ist in
Abbildung 7.3 (b) zu sehen. Die ansteigende Flanke besitzt eine Breite von ∼ 130 fs, was
der Pulsdauer der reflektierten optischen Pulse entspricht.
Abbildung 7.3: (a) Aufnahme der am GaAs Kristall reflektierten 400 nm Strahlung
(Einzelschuss). Entlang des o¨rtlichen U¨berlappgebiets von XUV und optischem Puls ist
eine ortsabha¨ngige A¨nderung der optischen Reflektivita¨t zu sehen. Das Gebiet, in wel-
chem der XUV Puls den GaAs Kristall zuerst trifft, erscheint dunkler. Der Nullpunkt
der ermittelten Zeitachse wird willku¨rlich auf das obere Ende des Bildes gesetzt. (b)
Intensita¨tsplot entlang der vertikalen Achse des Bildes aus (a). Am Ort des zeitlichen
U¨berlapps tritt ein steiler Anstieg der Reflektivita¨t auf. Die Breite der zugeho¨rigen Flan-
ke entspricht der Pulsdauer des optischen Pulses. Der Wendepunkt der Flanke wird als
”Zeitmarker” benutzt (aus [220]).
Durch einen Gaußfit kann der Wendepunkt der Flanke bestimmt werden; dieser Punkt
dient dann als ”Zeitmarker”. Fu¨r viele hintereinander folgende Schu¨sse von FLASH muss
dieser Wendepunkt jeweils bestimmt werden. Eine o¨rtliche Verschiebung ∆s dieses Wende-
punkts entlang der Vertikalen resultiert aus einer relativen Ankunftszeitsdifferenz beider
Pulse an der Probe aufgrund des zeitlichen Jitters. Mit dieser Methode kann daher die
relative Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH von Schuss zu Schuss am Messplatz
gemessen werden.
Die Zeitauflo¨sung wird vorgegeben durch die Genauigkeit der Bestimmung des Wende-
punkts. Aus dem Signal-zu-Rausch Verha¨ltnis kann diese abgescha¨tzt werden zu ∼ 40 fs
(RMS). Eine Messreihe u¨ber 5 Minuten, bei welcher die Ankunftszeit der FLASH Pul-
se relativ zu den optischen Pulsen fu¨r viele hintereinander folgende Schu¨sse von FLASH
einzeln bestimmt worden ist, zeigt Abbildung 7.4 (a).
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Abbildung 7.4: (a) Messung der relativen Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH im
Vergleich zu den optischen Pulsen (λopt=400 nm) von Schuss zu Schuss. Der Nullpunkt
der Zeitachse ist willku¨rlich gewa¨hlt worden. Der RMS-Wert der Ankunftszeitfluktuatio-
nen betra¨gt ± 250 fs. (b) Messergebnisse aus (a) als Histogramm (aus [220]).
Es traten Ankunftszeitunterschiede bis zu 1,5 ps auf, der aus den Daten ermittelte RMS-
Wert betra¨gt ± 250 fs. Dieser Wert ist in der gleichen Gro¨ßenordnung wie der RMS-Wert
des Jitters ermittelt u¨ber das Timing Electro-Optical Sampling, welcher u¨ber eine Messzeit
von 1 h zu ± 400 fs bestimmt worden ist [Abbildung 3.20 (b)]. Abbildung 7.4 (b) zeigt
ein Histogramm der gemessenen relativen Ankunftszeiten der beiden Pulse. Es zeigt sich,
dass Ankunftszeitdifferenzen von 0 fs und ∼ 300 fs ha¨ufiger auftreten als andere Werte.
Diese ”Quantisierung” ist in der Vergangenheit auch bei den TEO Messungen beobachtet
worden, ihre Herkunft ist jedoch bislang unbekannt.
Parallel zu diesen Messungen ist die relative Ankunftszeit der Elektronenpaketen bezogen
auf die Laserpulse von Schuss zu Schuss mit TEO gemessen worden. Abbildung 7.5 zeigt
fu¨r eine Messzeit von 1 Minute die dabei ermittelten Werte aufgetragen gegen die relativen
Ankunftszeiten gemessen am Experimentierplatz u¨ber die XUV induzierte A¨nderung der
optischen Reflektivita¨t. Die u¨ber beide Methoden gemessenen Werte zeigen eine eindeutige
Korrelation, die Abweichung der Ergebnisse beider Methoden liegt bei ∼ 160 fs (RMS).
Dieser Wert stellt eine obere Grenze fu¨r den Beitrag der Strahlerzeugung im Undulator
beim SASE Prozess sowie der Wegla¨ngenfluktuationen in der Beamline zum zeitlichen
Jitter [Jitterquellen 2 und 3 in Abbildung 2.5] dar, da diese Beitra¨ge bei den Messungen
am Experimentierplatz im Gegensatz zum TEO Experiment erfasst werden.
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Abbildung 7.5: Relative Ankunftszeit der Elektronenpakete relativ zu den Laserpulsen
gemessen von Schuss zu Schuss mit TEO aufgetragen gegen die relative Ankunftszeit der
FLASH Pulse am Messplatz gemessen von Schuss zu Schuss mit der XUV induzierten
A¨nderung der optischen Reflektivita¨t. Die Messergebnisse beider Methoden zeigen eine
eindeutige Korrelation, die Abweichung liegt bei ∼ 160 fs (RMS)(aus [220]) .
Eine weitere Konsistenzpru¨fung kann mit einem Delayscan erfolgen, indem die Ankunfts-
zeit der frequenzverdoppelten optischen Pulse an der GaAs Oberfla¨che variiert wird. Solch
eine Messreihe ist in Abbildung 7.6 zu sehen. Aufgrund des spa¨teren Eintreffens der op-
tischen Pulse wandert der Bereich der Reflektivita¨tsa¨nderung vertikal nach unten und
der dunkle Schweif wird la¨nger. Man sieht aber auch, dass diese Abwa¨rtsbewegung nicht
kontinuierlich ist, sondern in manchen Fa¨llen trotz zunehmenden Delays der Punkt der Re-
flektivita¨tsa¨nderung ”hoch springt”. Das liegt an der Ankunftszeitfluktuation der FLASH
Pulse von Schuss zu Schuss aufgrund des zeitlichen Jitters. Dieser Fluktuation u¨berlagert
die gewollte Variation der Ankunftszeit durch die optische Delayline. Fu¨r relative Delays
> 2,5 ps wird die Reflektivita¨tsa¨nderung auf dem GaAs Kristall nicht mehr beobachtet.
Das steht in guter U¨bereinstimmung mit dem ermittelten Zeitfenster von tw = 2,3 ps.
Fu¨r die 400 nm Strahlung ist ein ausreichender Kontrast nur vorhanden, wenn der XUV
Fluss u¨ber einem Wert von ∼10 mJ/cm2 liegt. Andererseits tritt fu¨r XUV Flu¨sse ≥20
mJ/cm2 eine bleibende lokale Scha¨digung des GaAs Kristalls auf. Nur ein Bruchteil (ty-
pischerweise ≤ 50 %) der Bilder zeigt ausreichenden Kontrast zur Bestimmung der An-
kunftszeit der XUV Pulse. Das ist nicht nur bedingt durch das Absinken des XUV Flusses
unter den Minimalwert, sondern liegt insbesondere auch an einer zeitabha¨ngigen Form
der Interferenzringe auf dem Kristall [Abbildung 7.2], was die Bildbearbeitungsroutinen
erschwert.
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Abbildung 7.6: Einzelschussaufnahmen bei Variation der Ankunftszeit der optischen
Pulse (λopt = 400 nm) mit der optischen Delayline. Der Nullpunkt der Zeitachse ist
willku¨rlich auf das obere Ende des Bildes gelegt worden. Am unteren Ende jedes Bildes
ist jeweils die nominelle zeitliche Verschiebung eingetragen, wobei der optische Puls im
Vergleich zum XUV Puls mit zunehmendem Delay immer spa¨ter die Probe erreicht (aus
[220]).
Kreuzkorrelationsmessungen mit 800 nm Strahlung
Die Messungen mit NIR Strahlung bei λnir = 800 nm sollte einen besseren Kontrast liefern,
da der Effekt der Reflektivita¨tsa¨nderung ∆R/R um etwa eine Gro¨ßenordnung ho¨her ist
als fu¨r 400 nm Strahlung [Abbildung 3.24]. Bei dieser Wellenla¨nge sind die Bilder mit
der The Imaging Source Kamera (Kamera 3) aufgenommen worden. Auch mit ihr ist die
Aufnahme von Bildern mit einer Wiederholrate von 5 Hz mo¨glich, jedoch konnten zu den
Bildern nicht die zugeho¨rigen Zeitstempel abgespeichert werden.
Abbildung 7.7 zeigt im Einzelschuss die Aufnahme der am GaAs reflektierten 800 nm
Strahlung bei zusa¨tzlichem Einstrahlen der XUV Pulse von FLASH in einem ROI. Der Ort
der Reflektivita¨tsa¨nderung ist deutlich zu erkennen. Bei Variation des Delays ∆t wandert
dieser Punkt aufgrund des spa¨teren Eintreffens der NIR Pulse vertikal nach unten. Diese
Bewegung ist u¨berlagert durch die Fluktuation in der Ankunftszeit der XUV Pulse. Fu¨r
große Delays (∆t > 5 ps) ist ein heller Fleck entlang des U¨berlappgebietes auf dem GaAs
Kristall zu sehen. Dieser stammt von der XUV induzierten Erho¨hung der Reflektivita¨t
(∆R/R > 0), die dem anfa¨nglichen Abfall der Reflektivita¨t nachfolgt [Abbildung 3.24].
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Abbildung 7.7: Einzelschussaufnahmen bei Variation der Ankunftszeit der NIR Pulse
(λnir = 400 nm) mit der optischen Delayline. Mit fortschreitender Bildnummer treffen
die NIR Pulse immer spa¨ter auf die Probe. In dieser Messreihe ist die Ankunfszeit u¨ber
insgesamt 30 ps variiert worden. Aufgrund der fehlenden Zeitstempel ist an die Bilder
keine Zeitskala gesetzt worden.
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7.3 Zusammenfassung der Ergebnisse und Ausblick
Es wurden Ankunftszeitmessungen der FLASH Pulse von Schuss zu Schuss am Messplatz
mit der XUV induzierten A¨nderung der Reflektivita¨t eines Referenzpulses bei 400 nm vor-
gestellt. U¨ber 5 Minuten ist ein RMS Wert des zeitlichen Jitters von ± 250 fs bestimmt
worden. Die Zeitauflo¨sung in dem aktuellen Aufbau ist zu ∼ 40 fs (RMS) abgescha¨tzt wor-
den. Parallel zu den Reflektivita¨tsmessungen sind TEO Messungen durchgefu¨hrt worden.
Dabei wurde eine Korrelation zwischen beiden Verfahren nachgewiesen. Die Abweichungen
der Messwerte von ∼160 fs (RMS) liefern eine obere Grenze fu¨r den Beitrag des SASE Pro-
zesses und der Beamline zum zeitlichen Jitter. Fu¨r eine detaillierte Analyse muss zuku¨nftig
parallel zu den Ankunftszeitmessungen mit der hier beschriebenen Methode und dem TEO
Experiment ein Pump-Probe Experiment durchgefu¨hrt werden. Dann ko¨nnen die gewon-
nen Pump-Probe Daten mit den Ergebnissen beider Methoden sortiert und die beiden
Methoden damit verglichen werden.
In Zukunft kann durch Raumfilterung die Abbildungsqualita¨t deutlich verbessert und da-
mit die Zahl an auswertbaren Bildern erho¨ht werden. Die o¨rtliche Auflo¨sung kann durch
ein Makroobjektiv mit sta¨rkerer Vergro¨ßerung erho¨ht werden werden. Dadurch kommen
mehr Messpunkte in die ansteigende Flanke, was die Bestimmung des Wendepunktes und
damit die Zeitauflo¨sung verbessert. Eine Verbesserung der Zeitauflo¨sung ist auch durch
ku¨rzere Laserpulse zu erwarten, da die Anstiegszeit der Flanke durch die Pulsdauer gege-
ben ist, sofern die Methode nicht an ihre physikalische Grenze sto¨ßt. Ein Verfahren zur
Verku¨rzung der NIR Pulse des Ti:Sa Lasersystems am DESY, welches auf Frequenzmi-
schung und Selbstphasenmodulation beruht, ist erfolgreich getestet worden [221]. Außer-
dem sollte zuku¨nftig zur Detektion eine Zeilenkamera verwendet werden. Solche Kameras
haben Pixelfrequenzen von typischerweise ≥ 10 MHz, so dass mit ihnen Signale bei der
vollen Repetitionsrate von FLASH aufgenommen werden ko¨nnen.
8 Zusammenfassung und Ausblick
Im Rahmen dieser Arbeit ist ein Kreuzkorrelator zur Messung der von Schuss zu Schuss
auftretenden statistischen Ankunftszeitfluktuationen der XUV Pulse des Frei-Elektronen-
Lasers in Hamburg (FLASH) aufgebaut worden. Zuku¨nftig ko¨nnen Daten von parallel
durchgefu¨hrten Pump-Probe Experimenten nach diesen Ankunftszeiten sortiert werden.
Dadurch kann die Zeitauflo¨sung der Pump-Probe Experimente deutlich gesteigert werden.
Mit dem Kreuzkorrelator wurden drei voneinander unabha¨ngige Kreuzkorrelationsexpe-
rimente durchgefu¨hrt. Wa¨hrend diese drei Kreuzkorrelationsschemata auf verschiedenen
physikalischen Effekten beruhen, ko¨nnen sie alle am Messplatz beim eigentlichen Pump-
Probe Experiment durchgefu¨hrt werden. Damit sind alle Jitterquellen, beruhend auf An-
kunftszeitfluktuationen der beschleunigten Elektronenpakete, der statistischen Natur des
SASE Prozess bei der Strahlerzeugung im Undulator und der Strahlfu¨hrung in der XUV
Beamline erfassbar.
Das erste Kreuzkorrelationsexperiment beruht auf der laserinduzierten Erzeugung mehr-
fach geladener Ionen, die Detektion geschieht dabei u¨ber ein Flugzeitspektrometer. Die
Anwendbarkeit des Spektrometers zur Aufnahme von separaten XUV und NIR Flugzeit-
spektren ist demonstriert worden. Eine Messung der relativen Ankunftszeit der XUV Pulse
von FLASH ist dagegen bis jetzt nicht gelungen, da in der aktuellen Konfiguration eine
Mittelung u¨ber mehrere Pulse erforderlich war und die NIR induzierte Signala¨nderung in
den Delayscans keine eindeutige Abha¨ngigkeit vom Delay zwischen den Pulsen zeigt. Die
bisherigen Messungen deuten darauf hin, dass fu¨r eine Messung der relativen Ankunftszeit
von Schuss zu Schuss insbesondere eine Verbesserung der Normierung der Spektren auf die
XUV Intensita¨t bei gleichzeitiger Vergro¨ßerung des Kreuzkorrelationssignals erforderlich
ist. In zuku¨nftigen Messungen sollte durch die XUV Strahlung ein kurzlebiger Zustand des
Edelgases resonant angeregt werden. Die Methode ist nicht-invasiv fu¨r beide Pulse und
daher auch vor einem Pump-Probe Experiment positioniert werden.
Die zweite Kreuzkorrelationsmethode beruht auf der laserunterstu¨tzten Photoionisation.
Dabei wird auf einem Detektor eine 2D Abbildung der Wechselwirkungszone zwischen
XUV und NIR Puls u¨ber die von dort emittierten Photoelektronen mittels einer E-Optik
erzeugt. Mit Hilfe eines Energiefilters wird das energetisch modulierte Seitenbandsignal
vom Hintergrund separiert und aus dessen Lage kann die relative Ankunftszeit der XUV
Pulse bestimmt werden. In der aktuellen Konfiguration war fu¨r einzelne Schu¨sse von
FLASH kein ausreichender Kontrast zur Erzeugung einer aussagekra¨ftigen Abbildung zu
erzielen, so dass eine Mittelung u¨ber viele Schu¨sse notwendig war. Fu¨r den zeitlichen Jitter
u¨ber 1200 Schu¨sse von FLASH mit jeweils 30 Mikropulsen ist eine Obergrenze von ∼ 750
fs bestimmt worden. Die relative Seitenbandintensita¨t betra¨gt ∼4 % der Hauptphotolinie,
was bedingt durch die Intensita¨t der NIR Strahlung und der gekreuzten Geometrie des
Aufbaus nicht weiter zu steigern war. Es hat sich aber in den Messungen gezeigt, dass die
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Effizienz der Seitenbanderzeugung und damit auch die Absolutzahl der energetisch modu-
lierten Seitenbandelektronen durch eine Erho¨hung der NIR Intensita¨t gesteigert werden
kann. Mit einer Versta¨rkung der NIR Pulse um drei Gro¨ßenordnungen durch Benutzung
eines neuen Ti:Sa Lasersystems hat der Aufbau das Potential zur nicht-invasiven Mes-
sung der relativen Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH von Schuss zu Schuss. Dieses
Kreuzkorrelationsschema hat den Vorteil, dass es nicht an bestimmte atomare U¨berga¨nge
im benutzten Edelgas gebunden ist. Die Effizienz der Seitenbanderzeugung sollte bei glei-
chem Wirkungsquerschnitt fu¨r Photoionisation mit zunehmender XUV Photonenenergie
zunehmen, so dass der Aufbau bis in den Bereich harter Ro¨ntgenstrahlung benutzt werden
kann. Jedoch ist das Experiment stark anfa¨llig gegenu¨ber externen magnetischen Felder
und Coulomb-Wechselwirkungen der Photoelektronen untereinander, da es auf der orts-
aufgelo¨sten Abbildung mit Elektronen beruht. Die Coulomb-Wechselwirkungen sind auch
der Grund dafu¨r, weshalb die Effizienz der Seitenbanderzeugung durch Erho¨hung der XUV
Intensita¨t nicht verbessert werden konnte.
Die dritte im Rahmen dieser Arbeit untersuchte Kreuzkorrelationsmethode basiert auf der
XUV induzierten A¨nderung der optischen Reflektivita¨t an einer GaAs Oberfla¨che. A¨hnlich
wie bei den Messungen unter Ausnutzung der laserunterstu¨tzten Photoionisation wird die
Information u¨ber die relative Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH aus der Lage des
Kreuzkorrelationssignals in einer ortsaufgelo¨sten Abbildung gewonnen. Mit diesem Ver-
fahren ist die Messung der relativen Ankunftszeit der XUV Pulse von FLASH mit einer
Genauigkeit von ∼ 40 fs (RMS) von Schuss zu Schuss am Messplatz gelungen. U¨ber eine
Messzeit von 5 Minuten ist ein RMS Wert des zeitlichen Jitters von ± 250 fs bestimmt
worden. Parallel dazu ist die Ankunftszeit der Elektronenpakete, die die XUV Strahlung
erzeugen, relativ zu den Laserpulsen vor dem Undulator von Schuss zu Schuss mit dem
TEO Experiment gemessen worden. Dabei wurde eine Korrelation zwischen beiden Ver-
fahren nachgewiesen. Die Abweichungen der Messwerte liefern eine obere Grenze fu¨r den
Beitrag des SASE Prozesses und der Beamline zum zeitlichen Jitter. Das Verfahren ist
jedoch invasiv fu¨r beide Pulse und es besteht die Gefahr einer Zersto¨rung der Probe durch
die fokussierte XUV Strahlung von FLASH. Ob die Methode fu¨r beliebige Photonenenergi-
en bis in den Bereich harter Ro¨ntgenstrahlung einsetzbar ist, wie es die Theorie vorhersagt
[117], muss in zuku¨nftigen Experimenten verifiziert werden.
9 Anhang
9.1 Tabellen
Tabelle 9.1: Einordnung der Spektralbereiche in das elektromagnetische Spektrum.
Bezeichnung Spektralbereich Wellenla¨nge λ(nm) Photonenenergie hν (eV)
Mittleres/Fernes Infrarot (MIR/FIR) 1400 - 106 1,2·10−3 - 0,9
Nahes Infrarot (NIR) 780 - 1400 0,9 - 1,6
Sichtbarer Bereich 400 - 780 1,6 - 3,1
Ultraviolett (UV) 200 - 400 3,1 - 6,2
Vakuum Ultraviolett (VUV) 50 - 200 6,2 - 25
Extrem Ultraviolett (XUV) 1 - 50 25 - 1240
EUV 12,4 - 20 62 - 100
Weiche Ro¨ntgenstrahlung 2,4 - 4,4 282 - 516
Harte Ro¨ntgenstrahlung 5 · 10−3 - 1 1240 - 2,5·105
Tabelle 9.2: Zusammenstellung der Strahlungseigenschaften von FLASH bei λFEL= 13,7 nm fu¨r
die Fundamentale, die dritte und die fu¨nfte Harmonische (aus [36]).
Fundamentale 3. Harmonische 5. Harmonische
Emissionswellenla¨nge 13,7 nm 4,6 nm 2,75 nm
Pulsdauer ∼ 10 fs k.A. k.A.
durchschnittliche Pulsenergie 40 µJ 0, 25 ± 0, 1 µJ 10± 4 nJ
Spitzenleistung ≤ 10 GW 40 MW 2 MW
Durchschnittsleistung 20 mW 120 µW 6 µW
Brillianz (6± 3) · 1029 (2± 1) · 1028 (2± 1) · 1027
Winkeldivergenz 90 ± 10 µrad (FWHM) k.A. k.A.
Koha¨renzzeit 4, 2 ± 0, 5 fs k.A. k.A.
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9.2 Berechnung wichtiger Parameter ultrakurzer Pulse
Bandbreiteprodukt
Ist ein kurzer Puls bandbreitebegrenzt, so ist die Pulsdauer ∆τ mit der Bandbreite ∆ν
u¨ber das Bandbreiteprodukt verknu¨pft:
∆τ ·∆ν = κ. (9.1)
Dabei ist κ eine Konstante, die von der Form des Pulses abha¨ngt.
Mittlere Ausgangsleistung
Pmit = Epuls · νpuls, (9.2)
mit Epuls = Energie jedes individuellen Pulses, νpuls = Repetitionsrate der Pulse.
Maximale Ausgangsleistung und Intensita¨t
Pmax ≈ a · Epuls
τ
, (9.3)
mit τ = Pulsdauer jedes individuellen Pulses, a = Konstante, die von der Pulsform
abha¨ngt.
Die Pulsform kann zumeist beschrieben werden durch eine Gaußfunktion
y(t) = y0 exp[−4ln2(t/τ)2], oder durch eine Sekans Hyperbolikus - Funktion
y(t) = y0 sech
2(t/τ ′), wobei sech(x) = 2/ex + e−x. Die Gro¨ßen τ und τ ′ sind die
Halbwertsbreiten der beiden zeitlichen Profile.
Fu¨r die Konstante a in Gleichung (9.3) gilt: a = 0,94 (Gauß Puls) und a = 0,88 (Sekans
Hyperbolikus Puls).
Intensita¨t:
I =< |~S| >t= Pmax/Feff ∝ |~E|2, (9.4)
wobei < |~S| >t = zeitliche Mittelung u¨ber den Poynting-Vektor, Feff = effektive Quer-
schnittsfla¨che der Strahlung, ~E = elektrischer Feldvektor der Strahlung.
Zahl der Photonen pro Puls
Nph = Epuls/hν. (9.5)
9.3. PHYSIKALISCHE EIGENSCHAFTEN AUSGEWA¨HLTER EDELGASE 167
Der quadratische Mittelwert
Fu¨r Messreihen wird ha¨ufig der quadratische Mittelwert oder Root Mean Square (RMS)
angegeben, um die Gro¨ße von Abweichungen von einem Mittelwert quantitativ zu be-
schreiben.







9.3 Physikalische Eigenschaften ausgewa¨hlter Edelgase
Abbildung 9.1: Partieller Wirkungsquerschnitt σ und Asymmetrieparameter β fu¨r die
1s,2s und 2p Hauptlinien beim Neon als Funktion der einfallenden Photonenenergie (aus
[123]). Die ersten Ionisationspotentiale sind: IP1 = 21,56 eV [222]; IP2 = 40,96 eV [223];
IP3 = 63,45 eV.
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Abbildung 9.2: Partieller Wirkungsquerschnitt σ und Asymmetrieparameter β fu¨r die
4p,4s, 3d und 3p Unterschalen beim Krypton als Funktion der einfallenden Photonen-
energie (aus [123]). Die ersten Ionisationspotentiale sind: IP1 = 14,00 eV [224]; IP2 =
24,36 eV [225]; IP3 = 36,95 eV [226]; IP4 = 52,5 eV [227]. Eine Auflistung der energeti-
schen Zusta¨nde und Spektrallinien fu¨r das Kr Atom und die Ionen Kr+, Kr2+ und Kr3+
findet sich in Referenz [228].
Abbildung 9.3: Partieller Wirkungsquerschnitt σ und Asymmetrieparameter β fu¨r die
5p,5s,4d,4p,4s und 3d Unterschalen beim Xenon als Funktion der einfallenden Photonen-
energie (aus [123]). Die ersten Ionisationspotentiale sind: IP1 = 12,13 eV [229]; IP2 =
20,98 eV [230]; IP3 = 31,05 eV [231]; IP4 = 40,9 eV [232]. Eine detailierte Auflistung
der energetischen Zusta¨nde und Spektrallinien fu¨r das neutrale Xe Atom und die Ionen
Xe+, Xe2+ und Xe3+ findet sich in Referenz [233].
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